PA^NT COOPERATION TREAT 



PCT 

NOTIFICATION OF THE RECORDING 
OF A CHANGE 

(PCT Rule 92bis.1 and 
Administrative Instructions, Section 422) 



Date of mailing (day/month/year) 

22 March 2001 (22.03.01) 



From the INTERNATIONAL BUREAU 

To: _ 



TICONA GMBH 

Patent- und Lizenzabteilung 

Lyoner-Strasse 38 

D-60528 Frankfurt am Main 

ALLEMAGNE 



Applicant's or agent* s file reference 
1999/G014 



IMPORTANT NOTIFICATION 



International application No. 
PCT/EP00/05759 • 



International filing date (day/month/year) 
21 June 2000 (21.06.00) 



1. The following indications appeared on record concerning: 
the applicant 



X 



X 



the inventor 



□ 



the agent | | the common representative 



Name and Address 

OSAN, Frank 
1 Hattersheimerstrasse 29 
D-65779 Kelkheim 
Germany 


State of Nationality 
DE 


State of Residence 
DE 


Telephone No. 


Facsimile No. 


Teleprinter No. 


2. The International Bureau hereby notifies the applicant that the following change has been recorded concerning: 

□ the person \J the name [x] the address Q the nationality Q the residence 


OSAN, Frank 
Margaretenweg 5 
46499 Hamminkeln 
Germany 


State of Nationality 


State of Residence 


Telephone No. 

a 




Facsimile No. 




Teleprinter No. 



4. A copy of this notification has been sent to: 
| X| the receiving Office 
1 1 the International Searching Authority 
fx] tne International Preliminary Examining Authority 



(~) the designated Offices concerned 
| X| the elected Offices concerned 
| | other: 



The International Bureau of WIPO 
34, chemin des Colombettes 
1211 Geneva 20, Switzerland 



Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 



Form PCT/IB/306 (March 1994) 



Authorized officer 

Peggy Steunenberg 

Telephone No.: (41 -22) 338.83.38 



003916487 
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PCT/EPOO/05759 



P' £NT COOPERATION TREA i . 

From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION OF ELECTION 

(PCT Rule 61.2) 


To: 

Commissioner 

US Department of Commerce 

United States Patent and Trademark 
Office, PCT 

2011 South Clark Place Room 
CP2/5C24 

Arlington, VA 22202 
ETATS-UNIS D'AMERIQUE 

in its capacity as elected Office 


Date of mailing (day/month/year) 

15 February 2001 (15.02.01) 


International application No. 
PCT/EPOO/05759 


Applicant's or agent* s file reference 
1999/G014 


International filing date (day/month/year) 

21 June 2000 (21.06.00) 


Priority date (day/month/year) 
30 June 1999(30.06.99) 


Applicant ■ — 

OSAN, Frank et al 



1. The designated Office is hereby notified of its election made: 

[X] in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 
10 January 2001 (10.01.01) 

L> 

a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 



2. The election | X| was 

□ 



was not 



Rule eXpirati ° n ° f 19 m ° nthS from the priority date or ' where Ru,e 32 applies, within the time limit under 



The International Bureau of WIPO 
34, chemin des Colombettes 
1211 Geneva 20, Switzerland 



Authori2ed officer 



Juan Cruz 
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VERTRAG 



DIE INTERNATIONALE ZUSAl 
EM GEBIET DES PATENTWES 



AOTDEM GEBIET DES PATENTWESERS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowle Regeln 43 und 44 PCT) 



^ 10/018847 

•enarbeit 

5ERS 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 

1999/G014 


WFITFRFS siehe Mrtteilung uber die Obermittlung des intemationaJen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowle, soweit 
VORGEHEN zutreftend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/05759 


Internationales Anmeldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

21/06/2000 


(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

30/06/1999 


Anmelder 

TIC0NA GMBH 



Dieser Internationale Recherchenbericht wurde von der IntemationaJen Recherchenbehorde erstelrt und wird dem Anmelder gemafl 
Artikel 18 ubermittert. Eine Kopie wird dem IntemationaJen Buro ubermittelt 

Dieser international Recherchenbericht umfaBt insgesamt _3 Blatter. 

[X| Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in o5esem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1 . Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtiich der Sprache ist die intemationale Recherche auf der Grundlage der intemationalen Anmeldung in der Sprach 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofem unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

| | Die intemationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Beh&rde eingereichten Ubersetzung der intemationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtiich der in der intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleoid- und/oder Amlnoaauresequenz ist die international 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolts durchgefuhrt worden, das 

Q in der intemationalen Anmeldung in Schriflicher Form entharten ist 

zusammen mrt der intemationaJen Anmeldung in compute rlesbarer Form eingereicht worden ist 
bei der Behorde nachtraglich in schriftiicher Form eingereicht worden ist 
bei der Behdrde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist 

Die Erklarung, dafl das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehart der 
intemationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt 

Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfafcten Infomnationen dem schriftiichen Sequenzprotokoll entsprech n, 
wurde vorgelegt 

2. [ ] Bestfmmte AnsprQche haben slch als nlcht recherchlerbar erwtesen (siehe Feld I). 

3. PI Mangelnde ElnheWlchkelt der Erflndung (siehe Feld II). 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 

□ 
□ 



Hinsichtiich der Bezelchnung der Erflndung 

|X| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt 
| | wurde der Wortlaut von der Behdrde wie tolgt festgesetzt 



5. Hinsichtiich der Zusammen fassung 

ryi wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt Der 
| I Anmelder kann der Beh6rde inn rhalb eines Monats nach dem Datum der Abs ndung dieses international n 

Recherch nberichtsein Stellungnahm vorl gen. 

6. Folgende Abbildung d r Zelchnungen ist mit der Zusamm nfassungzuv r6ff ntlich n: Abb. Nr. 1_ 



|X| wi vom Anmelder vorg schlag n Q keined r Abb. 

Q w il der Anmeld r selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat 
f j weildies Abbildung di Erflndung besser k nnzeichn t 



Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 1) (Juii 1998) 
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INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



lnt< 
PC 



*A fcnal 



I os Aktenzolchen 

00/05759 



A. KLASSIF12ERUNG DES ANMELDUNGSGE^NSTANDES 

IPK 7 C08L23/04 C08F232/00 



Nach der iMemationalen PatentWaasffikatton (IPK) Oder nach der nationalen Klassifikatlon und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestpriifstoff (Klassfflkationssystem und Klassrfikattonssymbole ) 

IPK 7 C08L C08F 



Recherchierte aber nicht zum Mindestpriifstoff gehorende Veroffentlichungen. sowelt diese unter die recherchlerten Gebiete fallen 



Wahrend der intematlonalen Recherche konsultierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 

WPI Data, PAJ, EPO-Internal 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie* Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erfordertlch unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



US 5 658 992 A (EHLERS JENS ET AL) 
19. August 1997 (1997-08-19) 
Zusammenf assung; Anspruche 1-5 
Spalte 3, Zeile 51-55 
Spalte 3, Zeile 12-17 

DE 196 33 641 A (HOECHST AG) 
26. Februar 1998 (1998-02-26) 
Zusammenf assung; Anspruche 1-11 
Seite 6, Zeile 52-60; Tabelle 2 

US 5 869 586 A (WELLER THOMAS ET AL) 
9. Februar 1999 (1999-02-09) 
Zusammenf assung; Anspruche 1-11 
Spalte 9, Zeile 57 -Spalte 10, Zeile 10; 
Tabelle 1 

-/-- 



1,2 



1-5 



1-10 



Y I Weitere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von FekJ C zu 
* 1 entnehmen 



ID 



Slehe Anhang Patentfamflie 



• Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen 

"A" Veroffentlichung, die den allgemeinen Stand der Technik deflniert, 
aber nicht als besondere bedeutsam anzusehen ist 

•E' atteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem internationalen 
Anmeldedatum veroffentiicht worden 1st 

"L" Veroffentlichung, die geelgnet tet f einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
schelnen zu lassen, oder durch die das Verdffentllchungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
soil oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
auagefuhrt) 

■O' Veroffentlichung, die sich auf eine mQndliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere MaBnahmen bezieht 

•P" Veroffentlichung, die vor dem intematlonalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritfitsdatum veroffentiicht worden ist 



T" Spatere Veroffentlichung. die nach dem internationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentiicht worden ist und mft der 
Anmeldung nicht kollkflert, sondem nur zum Verstandnte des der 
Erflndung zugrundellegenden Prinzlpa oder der ihr zugrundellegenden 
Theorte angegeben 1st 

■X" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erflndung 
kann allein aufgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erflnderiacher Tatigkert beruhend betrachtet werden 

"Y" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erflndung 
kann nicht als auf erflnderischer Tatigkeft beruhend betrachtet 
werden, wenn die Verdfferrtlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fiir einen Fachmann naheliegend 1st 
Veroffentlichung, die Mitgjted derselben Patentfamtlle ist 



Datum des Abschlusses der internationalen Recherche 



26. September 2000 



Absendedatum des intematlonalen Recherchenberlchta 



25/10/2000 



Name und Postanschrift der Intematlonalen Recherchenbehdrde 
EuropaJsches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL-2280HV Rljswljk 
Tel. (401-70) 340^2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (-K31-70) 340-3016 



Bevoitmachtlgter Bediensteter 



Bergmans, K 



Formblart PCTASAJ2W (BJatt 2) (JuQ 1992) 
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INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



R^l- 



Int^^^iales Aktenzeichan 



00/05759 



C(Pbttsattung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorle° I Bezslchnung der Veroffentlietiung, sowett erforderilch unter Angabe der in Betracht Kommenden Tefle 



Betr. Anspaich Nr. 



US 5 498 677 A (WELLER THOMAS ET AL) 
12. Marz 1996 (1996-03-12) 
Zusammenfassung; Anspriiche 1-12 
Spalte 7, Zeile 15-20; Anspruch 12; 
Tabelle 1 

EP 0 849 074 A (HOECHST AG ; MI TSUI 
PETROCHEMICAL IND (JP)) 
24. Juni 1998 (1998-06-24) 
Zusammenfassung; Anspriiche 1-8 



1-10 



1-10 



Fotmblan PCTMSA/210 (Fottseteung von Blan 2) (Jull 1992) 
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INTERN^IONAL SEARCH REPORT 

Irrfor^^^Bon patent family members 


Int^HLial Application No 

P^^P 00/05759 


Patent document 
cited in search report 


Publication 
date 


Patent family 
members) 


Publication 
date 



US 5658992 



19-08-1997 



DE 
AT 
BR 
CA 
DE 
EP 
ES 
JP 
JP 
SG 



4309456 
154375 
9401198 
2119207 
59403069 
0617081 
2105380 
2534455 B 
6322190 A 
44823 A 



29-09- 

15- 06- 
25-10- 
25-09- 

17- 07- 
28-09- 

16- 10- 

18- 09- 
22-11- 

19- 12- 



1994 
1997 
1994 
1994 
1997 
1994 
1997 
1996 
1994 
1997 



DE 19633641 



26-02-1998 



CN 
W0 
EP 



1227575 A 
9807768 A 
0920465 A 



01-09-1999 
26-02-1998 
09-06-1999 



US 5869586 A 09-02-1999 DE 19546500 A 19-06-1997 

CA 2192771 A 14-06-1997 

CN 1151995 A 18-06-1997 

EP 0779306 A 18-06-1997 

JP 9176223 A 08-07-1997 

US 6020444 A 01-02-2000 



US 5498677 A 12-03-1996 DE 4304311 A 18-08-1994 

AT 165848 T 15-05-1998 

CA 2115194 A 13-08-1994 

DE 59405872 D 10-06-1998 

EP 0610813 A 17-08-1994 

ES 2119915 T 16-10-1998 

JP 6336508 A 06-12-1994 



EP 0849074 A 24-06-1998 DE 19652774 A 25-06-1998 

CA 2225186 A 19-06-1998 
JP 10237129 A 08-09-1998 



Footi PCT/ISAS10 (patent family annex) (July 1992) 
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P»NT COOPERATION TREA 



I n 1 P, R k 7^° 01/02481 
' / PCT/EP00/05759 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTICE INFORMING THE APPLICANT OF THE 
COMMUNICATION OF THE INTERNATIONAL 
APPLICATION TO THE DESIGNATED OFFICES 

(PCT Rule 47.1(c), first sentence) 



Date of mailing (day/month/year) 

11 January 2001 (11.01.01) 



To: 



TICONA GMBH 



Patent- und 



■ i z e n zatoteiking-" 



Lyoner-Straj sf ^Vl 5 ' fe^-hr 
D-60528 Frai!jdar£iin..l^ai i rl!;. 



ALLEMAGN 



.' •■■ •/ •'- :'.•:<• 



Vorg. 



Eing.: 1 0. JA» 2031 



o wv. 

O abUcon 



O Vert. :>v:z Vo.i 



Applicant's or agent's file reference 
1999/G014 



>4i 



MP0eTAMT6?QTICjE 



International application No. 
PCT/EP00/05759 



International filing date {day/month/year) 

21 June 2000 (21.06.00) ^ 



Priority date (day/month/year) 



Applicant 



TICONA GMBH et al 



: \ ^m^ n . 

1. Notice is hereby given that the International Bureau has communicated, as provided in Article 20, the international application 
to the following designated Offices on the date indicated above as the date # ^gpjng of this Notice: 1 

KR,US \ 

In accordance with Rule 47.1 (c), third sentence, those Offices will accept the present Notice as conclusive evidence that 
the communication of the international application has duly taken place on the date of mailing indicated above and no copy 
or the international application is required to be furnished by the applicant to the designated Office(s). 

2. The following designated Offices have waived the requirement for such a communication at this time: 

EP,JP 

The communication will be made to those Offices only upon their request. Furthermore, those Offices do not require the 
applicant to furnish a copy of the international application (Rule 49.1{a-bis)). 

3. Enclosed with this Notice is a copy of the international application as published by the International Bureau on 
11 January 2001 (1 1.01.01) under No. WO 01/02481 

REMINDER REGARDING CHAPTER II (Article 31(2)(a) and Rule 54.2) 

If the applicant wishes to postpone entry into the national phase until 30 months (or later in some Offices) from the priority 
oate, a demand for international preliminary examination must be filed with the competent International Preliminary 
Examining Authority before the expiration of 1 9 months from the priority date. 

It is the applicant's sole responsibility to monitor the 19-month time limit. 

^!* th * t i° n, ^ an a PP , ] car .' t who '? a national or resident of a PCT Contracting State which is bound by Chapter II has the 
right to file a demand for international preliminary examination. 

REMINDER REGARDING ENTRY INTO THE NATIONAL PHASE (Article 22 or 39(1)) 

If the applicant wishes to proceed with the international application in the national phase, he must within 20 months 
or ju months, or later in some Offices, perform the acts referred to therein before each designated or elected Office. 

A™ U JVl e i imp o^Uo!?, r 7I? tio . n on - the tlme ,imits and acts to be Performed for entering the national phase, see the 
Annex to Form PCT/IB/301 (Not.f .cation of Receipt of Record Copy) and Volume \\ of the PCT Applicant's Guide. 



Thelnt mational Bur auofWIPO 
34, ch min des Colombett s 
1211 Gen va 20, Switzerland 



Facsimile No. (41-22) 740.14.35 



Authorized officer 

J. Zahra 

Telephone No. (41-22) 338.83.38 



Form PCT/IB/308 (July 1996) 



3752015 



# 



Pa -DECKER 18, 2001- 

I hereby certify that this paper or fee Is 
being cfapocltad with the United States Postal 
Service *&r.rr3zs Mall Poel Office to 
Azeroxsci- service under 37CFR i 10 on the 
date unseated above and ie cddre&30d to the 
Assistant Commit? g toner for Patents, P.O. 

Box\2327 . Arlington, ^VA 22202 

(Typed or printed rtome of person mailing 
paper or fee) 



ruime of person mailing 
(Signature of person mailing paper of fee) £J ' 



(12) INTERNATIONAL APPLICATION PUBLISHED UNDER THE PATENT COOPERATION TREATY (PCT) 



WIPO 

PCT (10) International publication number 

WO 01/02481 Al 



(19) World Intellectual Property Organization 
International Bureau 
(43) International publication date 
11 January 2001 (11.01.2001) 



(51) International patent classification 7 : C08L 23/04, C08F 
232/00 

(21) International application number: PCT/EPOO/05759 

(22) International filing date: 21 June 2000 (21.06.2000) 
(25) Language of filing: German 

Language of publication: German 

f= := = 

(30) Data relating to the priority: 

r 199 29 809.2 30 June 1999 (30.06.1999) DE 

63 

(f|) Applicant (for all designated States except US): 
*F TICONA GMBH [DE/DE]; An der B 43, D-65451 
M Keisterbach (DE). 

_t± 

m 
m 

6 



(72) Inventors; and 

(75) Inventors/Applicants (US only): OSAN, Frank 

[DE/DE]; Hattersheimerstrasse 29, D-65779 Kelkheim 
(DE). BERGER, Klaus [DE/DE]; Starkeradweg 8, D- 
65843 Sulzbach (DE). RUCHATZ, Dieter [DE/DE]; 
Schmalenfeldweg 5a, D-42579 Heiligenhaus (DE). 
STARK, Oliver [DE/DE]; Dekan-Schuster-Strasse 47, 
D-631 10 Rodgau (DE). NAKAMURA, Toru [JP/JP]; 
13-201, Tsukushino 3 chome, Abiko-shi, Chiba 270- 
1164(JP). 



(81) Designated states (national): JP, KR, US. 

(84) Designated states (regional): European Patent (AT, 
BE, CH, CY, DE, DK, ES, FI, FR, GB, GR, IE, IT, LU, 
MC, NL, PT, SE). 

f continued on next page] 



As printed 

(54) Titie: METHOD OF PRODUCING AMORPHOUS POLYOLEFINS WITH A WIDE MOLE WEIGHT DISTRIBUTION 

(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG AMORPHER POLYOLEFINE MIT BREITER MOLMASSENVER- 
TEILUNG 



Reaiaor 1 
Polymer mit hoher 
Molmasse 



REACTOR 2+z 
Reaktor 2+z 



CURRENT 1 
Strom 1 



CURRENT 2 
Strom 2 



COMMON 
TREATMENT 
Gemeinsame 
Aufarbeitung 



z>0 



REACTOR 1 

POLYMER OF HIGH MOLECULAR WEIGHT 



(57) Abstract: The invention relates to a method of producing a bi modal or multimodal mixture of amorphous polyolefins of dif- 
ferent mole weights. According to the inventive method, at least one amorphous polyolefin of high molecular weight is contacted in 
a solution with at least one amorphous polyolefin of low molecular weight and is mixed and the solvent is removed. 

[continued on next page) 
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WO 01/02481 Al 



Published: 

With the International Search Report. 



For an explanation of the two-letter codes and the other 
abbreviations, reference is made to the explanations ("Guidance 
Notes on Codes and Abbreviations") at the beginning of each 
regular edition of the PCT Gazette. 



o 

M 

m 
to 



fu 



(57) Zusaramenfassung: Die vorliegende Erfindung betrirTt ein Verfahren zur Herstellung cines bimodaJen oder multimodalen 
Gemisches von amorphen Polyolefinen unterschiedHcher Molmasse, wobei mindestens ein amorphes Polyolefin mit hoher Mole- 
kularmasse mit mindestens einem amorphen Polyolefin mit niedriger Molekularmasse in Ldsung in Koniaki gebrachi und gemischt 
werden und das Losungsmiue! anschiiefiend entfemt wird. 
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^ A I EM COOPERATION TREA 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) 



10/018847 



Applicant's or agent's file reference 
1999/G014 


irrko cuDTurD a ptiaki SeeNotificationofTransmittaloflntemational Preliminary 
FOR FURTHER ACTION Examination Report (Form PCT /IPEA/4 1 6) 


International application No. 

PCT/EP00/05759 


International filing date (day/month/year) 
21 June 2000 (21.06.00) 


Priority date (day/month/year) 

30 June 1999 (30.06.99) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
C08L 23/04, C08F 232/00 


Applicant 


TICONA GMBH 





This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining Authority 
and is transmitted..!*) the applicant according to Article 36. 



2. This REPORT consists of a total of * 



. sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have been 
^-^ amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority (see Rule 
70. 16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



. sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



I 


I2SI 


II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 


13 


VI 


□ 


VII 




VIII 


□ 



Date of submission of the demand 

10 January 2001 (10.01.01) 


Date of completion of this report 

16 August 2001 (16.08.2001) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (July 1998) 



# 

I 



THIS PAGE BLANKS 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



Inflexional application No. 

PCT/EP00/05759 



I. Basis of the report 



1. With regard to the elements of the international application:* 
| | the international application as originally filed 
the description: 

pages 1-19 

pages 



, as originally filed 



, filed with the demand 



pages 



, filed with the letter of 



the claims: 

pages 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 

, as amended (together with any statement under Article 19 
, filed with the demand 



1-12 



. , filed with the letter of 



25 July 2001 (25.07.200 1 ) 



the drawings: 
pages 

pages 

pages 



1/2,2/2 



, as originally filed 
, filed with the demand 



. , filed with the letter of 



l~l the sequence listing part of the description: 
pages 
pages 

pages 



, as originally filed 

_ , filed with the demand 



filed with the letter of 



2. With regard to the language, all the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which 
the international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 

These elements were available or furnished to this Authority in the following language which is* 

the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23.1(b)). 

□ 

the language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

the language of the translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55 2 and/ 
or 55.3). 

3. With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 
preliminary examination was carried out on the basis of the sequence listing: 

□ 

contained in the international application in written form, 
filed together with the international application in computer readable form, 
furnished subsequently to this Authority in written form, 
furnished subsequently to this Authority in computer readable form. 

The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 
international application as filed has been furnished. 

The statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 
been furnished. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 
□ 



The amendments have resulted in the cancellation of: 

□ 

the description, pages 

the claims, Nos. 

the drawings, sheets/fig 

This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered to go 
beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)).** 

* Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
in this report as "originally filed" and are not annexed to this report since they do not contain amendments (Rule 7016 
and 70. 17). 

1 Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under item 1 and annexed to this report. 



5. 
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I. Basis of the report 



1 This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 



least two amorphous polyolefins of different molar 
weights cannot be smaller than 0.005 and greater 
than 4 (what would be correct would be smaller 
than 0.005 or greater than 4), the addition of the 
viscosity ratio in Claim 1 contravenes PCT 
Article 34(2) (b), since this amendment goes beyond 
the disclosure in the international application as 
filed. The viscosity rat io mentioned on page 1 
relates to the prior art and not to the method as 
per the present application. The application 
contains no basis for transferring the prior art 
value to the method as per Claim 1. In addition, J 
the prior art refers to subsidiary and main 
components of the mixture. Claim 1 of the present 
application contains no information on the 
proportions of the polymers. 

When the reactors are connected in parallel, it is 
not important in which reactor the amorphous 
polyolefin with a high molar weight is produced. 
When connected in series, the sequence of the 
reactors is, however, decisive. Page 11, 
lines 22-25 of the description states that the 
amorphous polyolefin with a high molar weight is 
produced in the first reactor. This sequence is 
not taken into consideration in the amended 
Claim 1. The present application, however, 
contains no basis for any sequence in a series 



Continuation of: Box 1.5. 




1. 



Apart from the fact that the viscosity ratio of at 
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I. Basis of the report 



1 This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been fiirnishedto the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 



connection (PCT Article 34(2) (b) ) . 

The basis for method elements a) and b) added to 
Claim 1 can be found on pages 11 and 12. 
Nevertheless, the description specifies the method 
as being only for amorphous polyolefins with a high 
molar weight of VZ > 100 ml/g and M w > 100 000 
g/mol. These parameters are not specified in the 
amended Claim 1. There appears to be no basis for 
such a generalisation (PCT Article 34 (2) (b) ) . 
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P^^EP 00/05759 


V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 


I . statement 






iNoveity Claims 


4 


, 5 YES 


Claims 1 


-3, 6-12 no 


Inventive step (IS) Claims 




YES 


Claims 


1 


-12 NO 


Industrial applicability (IA) Claims 


1 


~ 12 YES 


Claims 




NO 



2. Citations and explanations 



Reference is made to the following documents: 

PI: EP-A-0 407.87.0 (cited on page 8 of the 

application) 
D2: US-A-5 658 992 
D3: DE-A-196 33 641. 



The examination of novelty and inventive step can be 
based only on the original Claim 1, since the 
amended Claim 1 does not meet the requirements of 
PCT Article 34 (2) (b) (see Box I). 



3. Claim 1 relates to a method for producing a bimodal 
or multimodal mixture of amorphous polyolefins by 
mixing different amorphous polyolefins in solution . 

A person skilled in the art is aware from Dl 
(page 12, lines 46-55) that amorphous cycloolefin 
polymers can form a polymer alloy with other 
polymers. This process occurs either in the melt or 
in solution. In Example 48 of Dl, a polymer alloy 
is produced from two different amorphous cycloolefin 
polymers with a VZ of 65 and 110 cm 3 /g by kneading. 
The alloy obtained is transparent and has only one 
Form PCT/IPEA/409 (Box V) (January 1994) " " 
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glass stage at 149°C, i.e. the alloy is homogeneous. 
Consequently, the overall content of the application 
(Example 48 in combination with page 12, 
lines 46-55) is prejudicial to the novelty of the 
subject matter of Claims 1-3 and 6-12. 

4. Even if novelty could be established for Claim 1, 
the subject matter of the present application 
appears not to involve an inventive step. 

4.1 The difference in the molar weights of the starting 
components is not important in the method as per 
Claim 1, i.e. the method also comprises the mixing 
of - two amorphous polyolefins : with slightly different 
molar weights. As indicated by the applicant on 
page 1 of the application, the mixing of two 
amorphous polyolefins with little difference in 
their molar weights involves no difficulties for a 
person skilled in the art and occurs in the melt. 

At least in this case, mixing in solution is a non- 
inventive alternative that is s known to a person 
skilled in the art from Dl . 

4.2 Even if there is a clear difference in the viscosity 
number, it is questionable whether Claim 1 taken as 
a whole involves an inventive step. Mixing in 
solution appears to involve an advantage over mixing 
in the melt only when the quantity ratios are 
precisely defined. In Example 48 of Dl, mixing in 
the melt of 50 wt.% of a polymer with a high 
molecular weight and 50 wt.% of a polymer with a low 
molecular weight produces a transparent, homogeneous 
alloy. The difficulties mentioned by the applicant 
in the description clearly do not occur. This is 
confirmed by comparative Example 3 of the present 



Form PCT/IPEA/409 (Box V) (January 1994) 



THIS PAGE BLANK (uspto) 



INTERNATIONAL PRELL 



RY EXAMINATION REPORT 




Iftonal application No. 
/EP 00/05759 



application. In said example also, a transparent, 
homogeneous product is obtained by melting a 1:1 



mixture of materials with clearly different 
viscosity numbers (85 and 15) . It is therefore 
clear that mixing in solution does not have any 
technical advantages over mixing in the melt, at 
least not over the entire range claimed. In these 
cases, mixing in solution is an obvious alternative, 
and therefore the present claims do not involve an 
inventive step over the entire range claimed (PCT 
Article 33 (3) ) . 

5. .Documents D2 and D3 which are listed in the 

international search report ..appear to be less 
relevant, since the polyethylenes mentioned in D2 
are not amorphous and the elastomers described in D3 
appear to have at least crystalline regions. 
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VII. Certain defects in the international application 



The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 



The page numbering for the figures is incorrect. 
Although there are three figures, they appear on 
only two sheets. The correct numbering would be 
1/2 and 2/2. 
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VERTRAG UBER [^INTERNATIONALE ZUSAnSKnARBEIT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENS 



PCT 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBEBICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
1999/G014 


siehe Mitteilung uber die Obersendung des intemationalen 
WEITERES VORGEHEN voriaufigen Prufungsberichts (Formblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP00/05759 


Internationales Anme\de6a\urr) (Tag/Monat/Jahr) 
21/06/2000 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
30/06/1999 



Internationale Patentklassifikation (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C08L23/04 



Anmelder 

TICONA GMBH et al. 



1 . Dieser internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der Intemationalen voriaufigen Prufung beauftragten 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt 



2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 6 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

£3 AuBerdem iiegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde Iiegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt 5 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 







Grundlage des Berichts 


II 


□ 


Prioritat 


III 


□ 


Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 


IV 


□ 


Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 


V 




Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 


VI 


□ 


Bestimmte angefuhrte Unterlagen 


VII 




Bestimmte Mangel der intemationalen Anmeldung 


VIII 


□ 


Bestimmte Bemerkungen zur intemationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 
10/01/2001 


Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
16.08.2001 


Name und Postanschrift der mit der intemationalen voriaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 

^ Europaisches Patentamt 
£mj D-80298 Munchen 

^ Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 
Fax: +49 89 2399 - 4465 


Bevollmachtigter Bediensteter 

Sieber, W ft }) 

Tel. Nr. +49 89 2399 8519 ^£2£-^ 
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Internationales Aktenzeichen PCT/E POO/05759 



I. Grundlage des B richts 

1 . Hinsichtlich der Bestandteile der internationalen Anmeldung (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine 
Aufforderung nach Artikel 14 bin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts ais "ursprunglich 
eingereicht" and sind ihm nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten (Regeln 70. 16 und 70.17)): 
Beschreibung, Seiten: 

1 -1 9 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-12 eingegangen am 30/07/2001 mit Schreiben vom 25/07/2001 

Zeichnungen, Blatter: 

1/2,2/2 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotide und/oder Aminosauresequ nz ist die 

internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 
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□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

5. EJ Dieser Bericht 1st ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 

beizufugen). 

siehe Beiblatt 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 4,5 

Nein: Anspruche 1-3,6-12 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 1-12 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1 -1 2 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

VII. Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Es wurde festgestellt, daft die internationale Anmeldung nach Form Oder Inhalt folgende Mangel aufweist: 
siehe Beiblatt 
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Zu Punkt I 

Grundlage des Bescheides 

1. Abgesehen davon, daB das Viskositatsverhaltnis von mindestens zwei amorphen 
Polyolefinen unterschiedlicher Molmasse nicht kleiner als 0,005 und groBer als 4 
sein kann (richtig ware wohl kleiner als 0,005 oder groBer als 4), steht die Ein- 
fugung des Viskositatsverhaltnisses in den Anspruch 1 im Widerspruch zu Artikel 
34(2)(b) PCT, da diese Anderung uber den Offenbarungsgehalt der internationa- 
len Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht. Das auf Seite 1 erwahnte Vis- 
kositatsverhaltnis bezieht sich auf den Stand der Technik und nicht auf das Ver- 
fahren der vorliegenden Anmeldung. Die Anmeldung enthalt keinerlei Basis dafur, 
den Wert aus dem Stand der Technik auf das Verfahren gemaB Anspruch 1 zu 
ubertragen. AuBerdem wird im Stand der Technik von Neben- und Hauptbestand- 
teil der Mischung gesprochen. Anspruch 1 der volliegenden Anmeldung enthalt 
keine Angaben uber die Anteile der Polymeren. 

2. Bei einer Parallelschaltung der Reaktoren spielt es keine Rolle, in welchem 
Reaktor das amorphe Polyolefin mit hoher Molmasse hergestellt wird. Bei einer 
Reihenschaltung ist die Reihenfolge der Reaktoren aber entscheidend. So wird in 
der Beschreibung auf Seite 1 1 , Zeilen 22-25 ausgefuhrt, daB im ersten Reaktor 
das amorphe Polyolefin mit hoher Molmasse hergestellt wird. Diese Reihenfolge 
ist im geanderten Anspruch 1 nicht berucksichtigt. Fur eine beliebige Reihenfolge 
bei einer Reihenschaltung findet sich in der vorliegenden Anmeldung aber keine 
Stutze (Art.34(2)(b) PCT). 

3. Die Basis fur die in Anspruch 1 eingefugten Verfahrenselemente a) und b) findet 
sich auf den Seiten 1 1 und 12. Allerdings werden in der Beschreibung die 
Verfahren nur fur amorphe Polyolefine mit hoher Molmasse von VZ > 100 ml/g 
und M w > 100000 g/mol ausgefuhrt. Diese Parameter werden nicht im geanderten 
Anspruch 1 genannt. Die Basis fur eine Verallgemeinerung scheint nicht gegeben 
(Art.34(2)(b) PCT). 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 1) (EPA-April 1997) 



THIS PAGE BLANK (uspto) 



INTERN ATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP00/05759 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT _ 



Zu Punkt V 

Begrundete Feststellung nach Regel 66.2(a)(ii) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1 . Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1 EP-A-0 407 870 (zitiert auf Seite 8 der Anmeldung) 
D2 US-A-5 658 992 
D3 DE-A-196 33 641. 

2. Die Prufung auf Neuheit und erfinderische Tatigkeit kann nur anhand des 
ursprunglichen Anspruchs 1 erfolgen, da der geanderte Anspruch 1 nicht die 
Erfordernisse des Art.34(2)(b) PCT erfullt (siehe Punkt I). 

3. Anspruch 1 betrifft ein Verfahren zur Herstellung eines bimodalen oder multi- 
modalen Gemisches amorpher Polyolefine durch Mischen der verschiedenen 
amorphen Polyolefine in Losung. 

Aus D1 (Seite 12, Zeilen 46-55) wei(3 der Fachmann, daf3 amorphe Cycloolefin- 
polymere mit anderen Polymeren eine Polymerlegierung bilden konnen. Dies 
erfolgt entweder in der Schmelze oder in Losung. In Beispiel 48 von D1 wird aus 
zwei unterschiedlichen amorphen Cycloolefinpolymeren mit VZ 65 bzw. 1 10 cm 3 /g 
durch Kneten eine Polymerlegierung hergestellt. Die erhaltene Legierung ist 
transparent und hat nur eine Glasstufe bei 149°C, d.h. die Legierung ist homogen. 
Somit ist der Gesamtinhalt der Anmeldung (Beispiel 48 in Kombination mit Seite 
12, Zeilen 46-55) neuheitsschadlich fur den Gegenstand der Anspruche 1-3 und 
6-12. 

4. Selbst wenn Neuheit fur den Anspruch 1 hergestellt werden konnte, scheint der 
Gegenstand der vorliegenden Anmeldung nicht auf einer erfinderischen Tatigkeit 
zu beruhen. 

4.1 Der Unterschied in den Molmassen der Ausgangskomponenten spielt bei dem 
Verfahren gemaG Anspruch 1 keine Rolle, d.h. das Verfahren umfaBt auch das 
Mischen zweier amorpher Polyolefine mit einem geringen Unterschied in den 
Molmassen. Wie die Anmelderin selbst auf Seite 1 der Anmeldung schildert, 
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bereitet dem Fachmann das Mischen zweier amorpher Polyoiefine mit geringer 
Differenz in der Molmasse keine Schwierigkeiten und erfolgt in der Schmelze. 
Zumindest fur diesen Fall stellt das Mischen in Losung eine nicht erfinderische 
Alternative dar, die dem Fachmann aus D1 bekannt ist. 

4.2 Aber auch fur den Fall eines deutlichen Unterschieds in der Viskositatszahl ist die 
erfinderische Tatigkeit fur einen Anspruch 1 in seiner gesamten Breite fraglich. 
Das Mischen in Losung scheint namlich nur bei ganz bestimmten Mengenverhalt- 
nissen einen Vorteil gegenuber dem Mischen in der Schmelze zu erbringen. So 
wird im Beispiel 48 von D1 Beim Vermischen in der Schmelze von 50 Gew.-% 
eines Polymers mit hohem Molekulargewicht und 50 Gew.-% eines Polymers mit 
niedrigem Molekulargewicht eine transparente, homogene Legierung erhalten. 
Die von der Anmelderin in der Beschreibung angefiihrten Schwierigkeiten treten 
offensichtlich nicht auf. Bestatigt wird dies durch das Vergleichsbeispiel 3 der 
vorliegenden Anmeldung. Hier wird ebenfalls aus einer 1 :1 Mischung mit 
deutlichem Unterschied in den Viskositatszahlen (85 und 15) ein transparentes, 
homogenes Produkt durch Schmelzen erhalten. Somit ist klar, daB das Mischen in 
Losung zumindest nicht im gesamten beanspruchten Bereich technische Vorteile 
gegenuber dem Mischen in der Schmelze aufweist. In diesen Fallen ist das 
Mischen in Losung eine naheliegende Alternative, so daB die vorliegenden 
Anspruche uber den gesamten beanspruchten Bereich nicht die erforderliche 
erfinderische Tatigkeit aufweisen (Art.33(3) PCT). 

5. Die im internationalen Recherchebericht erwahnten Dokumente D2 und D3 
scheinen weniger relevant zu sein, da die in D2 erwahnten Polyathylene nicht 
amorph sind und die in D3 beschriebenen Elastomere zumindest kristalline 
Bereiche aufzuweisen scheinen. 

Zu Punkt VII 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Die Numerierung der Blatter der Abbildungen ist falsch. Es sind zwar drei 
Abbildungen, aber insgesamt nur zwei Blatter. Die korrekte Numerierung ware 
1/2 und 2/2. 
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Patentanspruche 

1 . Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung eines bimodalen Oder multimodalen 
Gemisches von zwei Oder mehreren amorphen Polyolefinen unterschiedlicher 
Molmasse, wobei das Viskositatsverhaltnis von mindestens zwei amorphen 

5 Polyolefinen unterschiedlicher Molmasse kleiner als 0,005 und grower ais 4 ist, 

und wobei a)durch Parallelschaltung oder Reihenschaltung zweier oder mehrerer 
Reaktoren, bei denen in einem Reaktor das amorphe Polyolefin mit hoher 
Molmasse durch Ldsungspolymerisation hergestellt wird und in den anderen 
Reaktoren die anderen Bestandteile der Mischung erzeugt werden, die 

1 0 Polyolefine in Losung gemischt werden, oder b) in einem Reaktor, in dem das das 
amorphe Polyolefin mit hoher Molmasse durch Ldsungspolymerisation hergestellt 
wird und im Auslauf des Reaktors die anderen Bestandteile der Mischung in Form 
einer Polymerlosung zudosiert werden, und die gemafJ a) oder b) erhaltene 
Losung des Polymergemisches homogenisiert und das Losungsmittel abgetrennt 

15 wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 
Molekularmasse eine VZ > 80 ml/g und eine M w von > 90 000 g/mol aufweist. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 
Molekularmasse eine VZ > 100 ml/g und eine M w von > 100 000 g/mol aufweist. 

20 4. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 

Molekularmasse eine VZ > 120 ml/g und eine M w von > 120 000 g/mol aufweist. 

5. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 
Molekularmasse eine VZ > 150 ml/g, eine M w von > 150000 g/mol aufweist. 

6. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5, wobei das amorphe Polyolefin ein 
25 Cycloolefincopolymer ist. 
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7. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6, wobei das bimodale 
oder multimodale Gemisch mindestens ein Cycloolefincopolymer, enthaltend 0,1 
bis 100 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des Cycloolefincopoiymers, 
5 polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von mindestens einem 
poiycyclischen Olefin der Formeln I, II, II', III, IV, V oder VI 
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worin R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 und R 8 gleich oder verschieden sind und ein 
Wasserstoffatom oder einen Ci-C2o-Kohlenwasserstoffrest, wie einen linearen 
oder verzweigten Ci-C 8 -Alkylrest, (VCi 8 -Aryirest, C 7 -C2o-Alkylenarylrest, 

5 einen cyclischen oder acyclischen C2-C2o-Alkenylrest bedeuten, oder einen 

gesattigten, ungesattigten oder aromatischen Ring bilden, wobei gleiche Reste R 1 
bis R 8 in den verschiedenen Formeln I bis VI eine unterschiedliche Bedeutung 
haben konnen, worin n Werte von 0 bis 5 annehmen kann, und gegebenenfalls 
enthaltend bis zu 99,9 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des 

1 0 Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten, weiche sich ableiten von einem 
oder mehreren acyclischen Olefinen der Forme! VII 
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9 



R 



10 



R 



(VII), 



c 




11 



R 12 



worin R 9 , R 10 , R 11 und R 12 gieich Oder verschieden sind und ein 
Wasserstoffatom, einen linearen, verzweigten, gesattigten Oder ungesattigten 
Ci-C2o-Kohlenwasserstoffrest wie einen Ci-Cs-AIkylrest Oder einen C 6 -Ci8- 
Aryirest bedeuten, enthalt. 

8. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7, wobei die 

Cycloolefincopolymere bis zu 45 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des 
Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich 
ableiten von einem oder mehreren monocyclischen Olefinen der Formel VIII 



worin m eine Zahl von 2 bis 10 ist. 

9. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 8, wobei die 
cyclischen und polycylischen define eine oder mehrere der Gruppen Halogen-, 
Hydroxy!-, Ester-, Alkoxy-, Carboxy-, Cyano-, Amido- Imido- oder Silylgruppen 
aufweisen. 

10. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 9, wobei die 

Cycloolefincopolymere polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von 
polycyclischen Olefinen der Formeln I oder III, und polymerisierte Einheiten, 
welche sich ableiten von acyclischen Olefinen der Formel VII, enthalten. 

1 1. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 10, wobei die 
Cycloolefincopolymere polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich ableiten 



HC= CH 



(VIII), 
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von Olefinen mit einer Norbornengrundstruktur, bevorzugt von Norbornen, 
Tetracyclododecen, Vinylnorbornen oder Norbornadien. 

12.Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 11, wobei die 
5 Cycloolefincopolymere polyrrierisierte Einheiten enthalten, welche sich ableiten 

von acyclischen a-Olefinen mit 2 bis 20 C-Atomen, bevorzugt Ethylen oder 
Propylen, besonders bevorzugt Ethylen. 



10 



15 



20 
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ableiten von Olefinen mit einer Norbornengrundstruktur, bevorzugt von 
Norbornen, Tetracyclododecen, Vinyl norbornen Oder Norbornadien. 

9. Verfahren nach einem Oder mehreren der Anspruche 1 bis 8, wobei die 
Cycloolefincopolymere polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich 

5 ableiten von acyclischen a-Olefinen mit 2 bis 20 C-Atomen, bevorzugt Ethylen 

oder Propylen, besonders bevorzugt Ethylen. 

10 . Kunststofffertigteile hergestellt aus einem bimodalen oder multimodalen 
Gemisches von zwei oder mehreren amorphen Polyolefinen unterschiediicher 
Molmasse, das nach einem Verfahren gemali einem oder mehreren der 

10 Anspruche 1 bis 9 hergestellt wurde. 
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20 
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worin R 9 t R 10 , R 11 und R 12 gleich oder verschieden sind und ein 
Wasserstoffatom, einen linearen, verzweigten, gesattigten oder ungesattigten 
Ci-C 2 o-Kohlenwasserstoffrest wie einen Ci-C 8 -Alkylrest oder einen C 6 -Ci 8 - 
Arylrest bedeuten, enthalt. 



5. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 4, wobei die 

Cycloolefincopoiymere bis zu 45 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des 
CycloolefincopolVmers, pofymerisierte Einheiten enthalten, welche sich 
ableiten von einem oder mehreren monocyclischen Olefinen der Formel VIII 

HC= CH (VIII), 

> \ 



worin m eine Zahl von 2 bis 10 ist 



6. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, wobei die 
cyclischen und polycylischen define eine oder mehrere der Gruppen 
Halogen- Hydroxyl-, Ester-, Alkoxy- Carboxy- Cyano-, Amido-, Imido- oder 
Silylgruppen aufweisen. 

7. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6, wobei die 
Cycloolefincopoiymere polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von 
polycyclischen Olefinen der Formeln I oder III, und polymerisierte Einheiten, 
welche sich ableiten von acyclischen Olefinen der Formel VII, enthalten. 



8. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7, wobei die 
Cycloolefincopoiymere polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich 
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worin R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 und R 8 gleich Oder verschieden sind und ein 
Wasserstoffatom oder einen Ci-C2o-Kohlenwasserstoffrest, wie einen linearen oder 
verzweigten Ci-C 8 -Alkylrest, Ce-Cia-Arylrest, Cy-C^-Alkylenarylrest, 
einen cyclischen oder acyclischen C2-C2o-Alkenylrest bedeuten, oder einen 
5 gesattigten, ungesattigten oder aromatischen Ring bilden, wobei gleiche Reste R 1 bis 
R 8 in den verschiedenen Formeln I bis VI eine unterschiedliche Bedeutung haben 
konnen, worin n Werte von 0 bis 5 annehmen kann, und gegebenenfalls enthaltend 
bis zu 99,9 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des Cycloolefincopolymers, 
polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von einem oder mehreren acyclischen 
10 Olefinen der Formel VII 
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Patentanspruch 

1 . Verfahren zur Herstellung eines bimodalen Oder multimodalen Gemisches von 
zwei Oder mehreren amorphen Polyolefinen unterschiedlicher Molmasse, 
wobei rnindestens ein amorphes Polyolefin mit hoher Molekularmasse mit 
mindestens einem amorphen Polyolefin mit niedriger Molekularmasse in 
Losung in Kontakt gebracht und gemischt werden. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 
Molekularmasse eine VZ > 80 ml/g, eine M w von > 90000 g/mol, bevorzugt 
eine VZ > 120 ml/g, eine M w von > 120000 g/mol, besonders bevorzugt ein VZ 
> 150 ml/g, eine M w von > 150000 g/mol aufweist. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 Oder 2, wobei das amorphe Polyolefin ein 
Cycloolefincopolymer ist. 

4. Verfahren nach einem Oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, wobei das 
bimodale Oder multimodale Gemisch mindestens ein Cycloolefincopolymer, 
enthaltend 0,1 bis 100 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des 
Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von 
mindestens einem polycyclischen Olefin der Formeln I, II, IT, III, IV, V Oder VI 
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Tabelle 1 



Beispiel (B) 


Transparenz 


Haze 


Vergleichsbeispiel (V) 


(%) 


(%) 


B1 


93,3 

WW, w 


2 5 


B2 


93 0 

ww, w 


2 8 


B3 


93,5 


2,4 


B4 


94,0 


1.9 I 


B5 


92,9 


3 0 

w, w 


B6 


93,2 


2 8 


V1 


89,9 


8 8 


V2 


91 4 

w i , r 


3 8 


j V3 


92,8 


3,0 


V4 


87,3 


9,8 


V5 


88,7 


5,8 


V6 


90,7 


5,3 
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lichtstreuende Tropfchen auf. Die Transparenz betragt 90,7 % und der Haze 5,3 %. 
Dies ist ein Zeichen der schlechten Homogenitat der Mischung. 

Vergleichsbeispiel 7 

Es wird versucht ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ von 200 ml/g und 
5 einer Glastemperatur von 65 °C bei einer Temperatur von 31 0 °C und einer 
Scherspannung von 2.7E5 Pa durch eine 1*1 mm Duse zu extrudieren. Der 
extrudierte Schmelzestrang ist stark braun gefarbt und zeigt eine sehr starke 
Strukturierung der Oberflache. Es wird eine Viskositat von 100000 Pas und ein MFI 
0.27 cm 3 /10min bestimmt. Bei 280 °C wird uberhaupt kein Strang erhalten. Ein 
10 solches Produkt kann demnach nur aufterst schwierig in der Schmelze verarbeitet 
werden. 

Die Unterschiede in den Materialeigenschaften, insbesondere der optischen 
Eigenschaften zwischen Produkten, hergestellt nach den Beispielen und 
Vergleichsbeispielen, werden in der nachstehenden Tabelle 1 dargestellt. 



20 
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vermischt, so dall die Endmischung zu 50% aus dem hohermolekularen amorphen 
Polyolefin besteht. Die Transparenz betragt 92,8 % und der Haze 3,0 %. Dies ist ein 
Zeichen der ausreichenden Homogenitat der Mischung. 

Vergleichsbeispiel 4 

5 Mit Hilfe eins Doppelschneckenextruders des Types Haake TW 100 wird versucht 85 
Gew % eines Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 20 ml/g und einer 
Glastemperatur von 63 °C mit 5 Gew % eines Ethylen-Norbornen Copolymeren der 
VZ 81 ml/g und der Glastemperatur von 75 °C und 10 Gew % eines Ethylen- 
Norbornen Copolymeren der VZ 1 15 ml/g und der Glastemperatur von 75 °C zu 
10 vermischen. Der extrudierte Strang weist eindeutig nicht aufgeschmolzene, starker 
lichtstreuende Tropfchen auf. Die Transparenz betragt 87,3 % und der Haze 9,8 %. 
Dies ist ein Zeichen der schlechten Homogenitat der Mischung. 

Vergleichsbeispiel 5 

Mit Hilfe eins Doppelschneckenextruders des Types Haake TW 100 wird versucht 80 
1 5 Gew % eines Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 20 ml/g und einer 

Glastemperatur von 63 °C mit 5 Gew % eines Ethylen-Norbornen Copolymeren der 
VZ 81 ml/g und der Glastemperatur von 75 °C und 15 Gew % eines Ethylen- 
Norbornen Copolymeren der VZ 1 15 ml/g und der Glastemperatur von 75 °C zu 
vermischen. Der extrudierte Strang weist eindeutig nicht aufgeschmolzene, starker 
20 lichtstreuende Tropfchen auf. Die Transparenz betragt 88,7 % und der Haze 5,8 %. 
Dies ist ein Zeichen der schlechten Homogenitat der Mischung. 

Vergleichsbeispiel 6 

Mit Hilfe eins Doppelschneckenextruders des Types Haake TW 100 wird versucht 70 
Gew % eines Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 20 ml/g und einer 
25 Glastemperatur von 63 °C mit 1 5 Gew % eines Ethylen-Norbornen Copolymeren der 
VZ 81 ml/g und der Glastemperatur von 75 °C und 15 Gew % eines Ethylen- 
Norbornen Copolymeren der VZ 1 15 ml/g und der Glastemperatur von 75 °C zu 
vermischen. Der extrudierte Strang weist eindeutig nicht aufgeschmolzene, starker 
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diesem Produkt besitzt einen Transparenz von 93,2 % und einen Haze von 2,8 %. 
Dies zeigt die hohe Homogenitat der Mischung. 

Vergleichsbeispiel 1 

Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 80 ml/g, der massenmittleren 
5 Molmasse von 100000 g/mol und einer Glastemperatur von 75 °C wird in der 

Schmelze mit Hilfe eins Doppelschneckenextruders des Types Haake TW 100 mit 
einem anderen Ethylen-Norbornen Copolymeren der VZ 15 ml/g, der 
massenmittleren Molmasse von 12000 g/mol und der Glastemperatur von 65 °C 
vermischt, so dafc die Endmischung zu 10% aus dem hbhermolekularen amorphern 
10 Polyolefin besteht. . Der extrudierte Schmelzetrang weist eindeutig nicht 

aufgeschmolzene, starker lichtstreuende Tropfchen auf. Die Transparenz betragt 
89,9 % und der Haze 8,8 %. Dies ist ein Zeichen der schlechten Homogenitat der 
Mischung. 

Vergleichsbeispiel 2 

Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 80 ml/g, der massenmittleren 
Molmasse von 100000 g/mol und einer Glastemperatur von 75 °C wird in der 
Schmelze mit Hilfe eins Doppelschneckenextruders des Types Haake TW 100 mit 
einem anderen Ethylen-Norbornen Copolymeren der VZ 15 ml/g, der 
massenmittleren Molmasse von 12000 g/mol und der Glastemperatur von 65 °C 
vermischt, so dafi die Endmischung zu 20% aus dem hohermolekularen amorphern 
Polyolefin besteht. Die Transparenz betragt 91,4 % und der Haze 3,8 %. Dies ist ein 
Zeichen der schlechten Homogenitat der Mischung. 

Vergleichsbeispiel 3 

Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 80 ml/g, der massenmittleren 
25 Molmasse von 100000 g/mol und einer Glastemperatur von 75 °C wird in der 

Schmelze mit Hilfe eins Doppelschneckenextruders des Types Haake TW 100 mit 
einem anderen Ethylen-Norbornen Copolymeren der VZ 1 5 ml/g, der 
massenmittleren Molmasse von 12000 g/mol und der Glastemperatur von 65 °C 
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kontinuierlich als 10 Gew/>ige Losung in Dekalin gemaB Verfahrensablauf 3 
hergestellt. In diese Losung wird nun kontinuierlich eine 20 Gew%ige Losung eines 
anderen Ethylen-Norbornen Copolymeren der VZ 55 ml/g, der massenmitleren 
Molmasse von 60000 g/mol und der Glastemperatur von 135 °C in Dekalin so 
5 zudosiert, dafJ der Anteil des hohermolekularen Polymeren 10 Gewichtsprozente der 
gesamten Polymeremasse betragt. Die Losung wird gut vermischt und das 
Losungsmittel durch bekannte Techniken thermisch entfernt. Eine Preftplatte aus 
diesem Produkt besitzt eine Transparenz von 94,0 % und einen Haze von 1 ,9 %. 
Dies zeigt die hohe Homogenitat der Mischung. 

10 Beispiel 5 

Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 220 ml/g, der massenmittleren 
Molmasse von 280000 g/mol und einer Glastemperatur von 80 °C wird kontinuierlich 
als 6 Gew%ige Losung in Dekalin gemaB Verfahrensablauf 3 hergestellt. In diese 
Losung wird nun kontinuierlich eine 50 Gew%ige Losung eines anderen amorphen 

1 5 Polyolefins der Glastemperatur von 65 °C (Handelsname: Escorez 5320) in Dekalin 
so zudosiert, daft der Anteil des hohermolekularen Polymeren 10 Gewichtsprozente 
der gesamten Polymeremasse betragt. Die Losung wird gut vermischt und das 
Losungsmittel durch bekannte Techniken thermisch entfernt. Eine PreSplatte aus 
diesem Produkt besitzt einen Transparenz von 92,9 %und einen Haze von 3,0 %. 

20 Dies zeigt die hohe Homogenitat der Mischung. 

Beispiel 6 

Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 80 ml/g, der massenmittleren 
Molmasse von 100000 g/mol und einer Glastemperatur von 80 °C wird kontinuierlich 
als 6 Gew%ige Losung in Dekalin gemaB Verfahrensblauf 3 hergestellt. In diese 
25 Losung wird nun kontinuierlich eine 50 Gew%ige Losung eines anderen amorphen 
Polyolefins der Glastemperatur von 65 °C (Handelsname: Escorez 5320) in Dekalin 
so zudosiert, daft der Anteil des hohermolekularen Polymeren 25 Gewichtsprozente 
der gesamten Polymeremasse betragt. Die Losung wird gut vermischt und das 
Losungsmittel durch bekannte Techniken thermisch entfernt Eine Preliplatte aus 
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Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 220 ml/g, der massenmittleren 
Molmasse von 280000 g/mol und einer Glastemperatur von 70 °C wird kontinuierlich 
als 6 Gew%ige Losung in Dekalin gemaft Verfahrensablauf 3 hergestellt. In diese 
5 Losung wird nun kontinuierlich eine Schmelze eines anderen Ethylen-Norbornen 
Copolymeren derVZ 15 ml/g, der massenmittleren Molmasse von 12000 g/mol und 
der Glastemperatur von 65 °C in Exxsol so zudosiert, dafX der Anteil des 
hohermolekularen Polymeren 15 Gewichtsprozente dergesamten Polymeremasse 
betragt Die Losung wird gut vermischt und das Losungsmittel durch bekannte 
10 Techniken thermisch entfernt. Eine Preliplatte aus diesem Produkt zeichnet sich 
durch eine hohe Transparenz und geringe Lichtstreuung aus, Anzeichen fur eine 
gute Homogenitat. Eine Prefiplatte aus diesem Produkt besitzt eine Transparenz 
von 93,0 % und einen Haze von 2,8 %. Dies zeigt die hohe Homogenitat der 
Mischung. 

15 Beispiel 3 

Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 130 ml/g, der massenmittleren 
Molmasse von 120000 g/mol und einer Glastemperatur von 85 °C wird kontinuierlich 
als 20 Gew%ige Losung in Dekalin gemaft Verfahrensablauf 3 hergestellt. In diese 
Losung wird nun kontinuierlich eine 50 Gew%ige Losung eines anderen Ethylen- 

20 Norbornen Copolymeren der VZ 15 ml/g, der massenmittleren Molmasse von 12000 
g/mol und der Glastemperatur von 65 °C in Dekalin so zudosiert, dafi der Anteil des 
hohermolekularen Polymeren 25 Gewichtsprozente der gesamten Polymeremasse 
betragt. Die Losung wird gut vermischt und das Losungsmittel durch bekannte 
Techniken thermisch entfernt. Eine PreSplatte aus diesem Produkt besitzt eine 

25 Transparenz von 93,5 % und einen Haze von 2,4 %. Dies zeigt die hohe 
Homogenitat der Mischung. 

Beispiel 4 

Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 130 ml/g, der massenmittleren 
Molmasse von 120000 g/mol und einer Glastemperatur von 135 °C wird 
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Molmasenverteilung bietet nun die Moglichkeit, die guten mechanischen und 
rheologischen Eigenschaften der hohermolekularen Polyolefine mit der 
hervorragenden Verarbeitungsfahigkeit von niedermolekularen Polymeren zu 
kombinieren. 

5 Das erfindungsgemalien bimodale oder multimodale Gemisch kann besonders zur 
Herstellung von Filmen mit besserer Spannungsriftbestandigkeit und mit 
verringertem Gelanteil, optischen Speichermedien (CD, DVD) mit erhohter 
FiieGfahigkeit und guter Chemikalienresistenz, Flaschen und Behalter mit 
verbesserter SpannungsriBbestandigkeit und Chemikalienresistenz, 

10 Kunststoffartikeln mit besserer Sterilisierbarkeit durch HeiGdampf, Gammastrahlen, 
oder Elektronenstrahlen, Tonerbinder mit besseren Fixierungseigenschaften z.B. 
breiteres an ti -offset-window und hohere Druckgeschwindigkeit, Filmen und 
SpritzguBartikeln mit hoherer Elastizitat und Steifigkeit, Uberzugen mit erhohter 
SpannungrifSbestandigkeit und Chemikalienresistenz und Filmen mit verbesserten 

1 5 Barriereeigenschaften verwendet werden. 

Die Erfindung wird nun anhand einiger Beispiele naher beschrieben: 
Beispiel 1 

Ein Ethylen-Norbornen Copolymer mit der VZ 220 ml/g, der massenmittleren 
Molmasse von 280000 g/mol und einer Glastemperatur von 70 °C wird kontinuierlich 

20 als 6 Gew%ige Losung in Dekalin gemafl Verfahrensablauf 3 hergestellt. In diese 
Losung wird nun kontinuierlich eine 50 Gew%ige Losung eines anderen Ethylen- 
Norbornen Copolymeren der VZ 15 ml/g, der massenmittleren Molmasse von 12000 
g/mol und der Glastemperatur von 65 °C in Dekalin so zudosiert, dafS der Anteil des 
hohermolekularen Polymeren 8 Gewichtsprozente der gesamten Polymeremasse 

25 betragt. Die Losung wird gut vermischt und das Losungsmittel durch bekannte 
Techniken thermisch entfernt. Eine Prefcplatte aus diesem Produkt besitzt eine 
Transparenz von 93,3 % und einen Haze von 2,5 %. Dies zeigt die hohe 
Homogenitat der Mischung. 
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Verfahrensablauf 3 gemafJ Abbildung 3 arbeitet bevorzugt mit einem. Reaktor, in dem 
das amorphe Polyolefin mit hoher Molmasse von VZ >100 ml/g und M w >1 00000 
g/mol durch Losungspolymerisation hergestellt wird. Die anderen Bestandteile der 
Mischung werden im Auslauf als Polymerlosung bevorzugt in einem 
5 Kohlenwasserstoff Oder Kohlenwasserstoffgemisch mit einer Konzentration von 1 bis 
100 Gewichtsprozent zudosiert. Im Falle einer Losung mit 100 Gewichtsprozenten an 
Polymer liegt eine Polymerschmelze vor. Anschliefiend wird die gemeinsame Losung 
homogenisiert und das Losungsmittel abgetrennt. 

Verfahrensablauf 4 arbeitet bevorzugt mit einem Reaktor, in dem das amorphe 
10 Polyolefin mit hoher Molmasse von VZ >100 ml/g und M w >1 00000 g/mol und die 
anderen Bestandteile der Mischung durch Einsatz einer Katalysatorkombination 
gleichzeitig durch Losungspolymerisation hergestellt werden. Anschlieftend wird das 
Losungsmittel abgetrennt. 

Verfahrensablauf 5 arbeitet bevorzugt mit einem Reaktor, in dem das amorphe 
15 Polyolefin mit hoher Molmasse von VZ >100 ml/g und M w >1 00000 g/mol und die 
anderen Bestandteile der Mischung durch zeitlich periodische Variation der 
Reglerkonzentration bevorzugt Wasserstoff, Propylen, a-Olefine oder 
Aluminiumalkyle so nacheinander hergestellt werden, daft uber die mittlere 
Verweilzeit betrachtet eine konstante Molmassenverteilung erhalten wird. 
20 AnschlieSend wird das Losungsmittel abgetrennt. 

Bevorzugt sind die Verfahrensvarianten 1 bis 3. 

Allgemein sind die mechanischen und rheoiogischen Eigenschaften von Polymeren 
molmassenabhangig. Je grofier das Molgewicht ist, desto hoher sind Elastizitat, 
Steifheit, Kriecheigenschaften, Viskositat, Schmelzestarke, 
25 SpannungsriSbestandigkeit, Chemikalienresistenz usw. 

Fur viele Anwendungen ist die Verwendung von hochmolekularen, amorphen 
Polyolefinen mit enger Molmassenverteilung allerdings nicht moglich, da ihre 
Verarbeitungseigenschaften, hauptsachlich durch die geringe FlieSfahigkeit, nur 
ungenugend sind. Die Verwendung von amorphen Polyolefinen mit breiter 



WO 01/02481 PCT/EPOO/05759 

11 

bestimrnten Molmassen sind relativ und beziehen sich auf eine Eichung mit 
engverteilten Polystyrolstandards. 

Die hier beschriebenen Cycloolefincopolymere weisen gemali DIN 53 728 
Viskositatszahlen zwischen 5 und 5.000 mi/g auf. Bevorzugt sind Viskositatszahlen 
5 zwischen 5 und 2000 ml/g, besonders bevorzugt sind Viskositatszahlen zwischen 5 
und 1000 ml/g. 

Die optischen Eigenschaften der Polymermischungen wurden an 1 mm dicken 
PreUplatten mit Hilfe eines Gardner Haze-gard plus gemaG ASTM D 1003 bestimmt. 

Das erfindungsgemaGe Verfahren zur Herstellung eines bimodalen Oder 
10 multimodalen Gemisches eines oder mehrerer amorpher Polyolefine unabhangig von 
der Differeriz in der mittleren Molmasse und in der Molmassenverteilung der 
amorphen Polyolefine kann bevorzugt nach einem oder mehreren der 
Verfahrensablaufe 1 bis 5 erfolgen. 

Verfahrensablauf 1 gemaG Abbildung 1 ist eine Parallelschaltung zweier (z = 0) oder 
15 mehrerer (z > 0) Reaktoren, wobei in einem Reaktor das amorphe Polyolefin mit 
hoher Molmasse von VZ >100 ml/g und M w >1 00000 g/mol durch 
Losungspolymerisation hergestellt wird und in dem oder den anderen Reaktoren die 
anderen Bestandteile der Mischung erzeugt werden, Diese Reaktion muG nicht 
notwendigerweise in Losung erfolgen. AnschlieGend wird die gemeinsame Losung 
20 homogenisiert und das Losungsmittel abgetrennt. 

Verfahrensablauf 2 gemaG Abbildung 2 ist eine Reihenschaltung zweier (z = 0) oder 
mehrerer (z > 0) Reaktoren, wobei im ersten Reaktor das amorphe Polyolefin mit 
hoher Molmasse von VZ >100 ml/g und M w >1 00000 g/mol durch 
Losungspolymerisation hergestellt wird und in den nachfolgenden Reaktoren die 
25 anderen Bestandteile der Mischung erzeugt werden. Vor jedem Reaktor kann jeweils 
noch Katalysator, Cokatalysator und Monomere individuell zudosiert werden. 
AnschlieGend wird die gemeinsame Losung homogenisiert und das Losungsmittel 
abgetrennt. 
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[2,2,4Trimethyl-4-( r| 5 -(3,4-Di-isopropyl)cyclopentadienylH *n 5 -4,5- 
tetrahydropentalen)]-zirkoniumdichlorid. 

Die Herstellung der Cycloolefincopolymere kann auch auf anderen, nachfolgend kurz 
skizzierten Wegen erfolgen: Katalysatorsysteme basierend auf Mischkatalysatoren 
5 aus Titansalzen und Aluminiumorganylen werden in DD-A-109 224 und DD-A-237 
070 beschrieben. EP-A-0 156 464 beschreibt die Herstellung mit Katalysatoren auf 
Vanadiumbasis. 



Die Cycloolefincopolymere konnen auch durch ringoffnende Polymerisation 
mindestens eines der Monomere mit den Formeln I bis VI und anschlieliender 
10 Hydrierung der erhaltenen Produkte hergestellt werden. 



Die Polymerisation kann auch mehrstufig erfolgen, wobei auch Blockcopolymere 
entstehen konnen (DE-A-42 05 416). 

Cycloolefincopolymere sind bevorzugt amorphe, transparente Werkstoffe. Die 
Warmeformbestandigkeiten der Cycloolefincopolymere lassen sich in einem weiten 

15 Bereich einstellen. Als Anhaltspunkt fur die Warmeformbestandigkeit, wie sie nach 
ISO 75 Teil 1 und Teil 2 an SpritzguBformkorpern bestimmt werden kann, laflt sich 
fur Cycloolefincopolymere die Glasubergangstemperatur gemessen nach DIN EN 
ISO 11357-1 heranziehen. Die beschriebenen Cycloolefincopolymere weisen 
Glasubergangstemperaturen zwischen -50 und 220 °C auf. Bevorzugt sind 

20 Glasubergangstemperaturen zwischen 0 und 180 °C, besonders bevorzugt sind 
Glasubergangstemperaturen zwischen 40 und 180 °C. 

Die mittlere Molmasse der Cycloolefincopolymere laBt sich durch Wasserstoff- 
Dosierung, Variation der Katalysatorkonzentration oder Variation der Temperatur in 
bekannter Weise steuern. Die erfindungsgemaS zu verwendenden 
25 Cycloolefincopolymere weisen massenmittlere Molmassen Mw zwischen 1 .000 und 
10.000.000 g/mol auf. Bevorzugt sind massenmittlere Molmassen Mw zwischen 
5.000 und 5.000.000 g/mol, besonders bevorzugt sind massenmittlere Molmassen 
Mw zwischen 5.000 und 1.200.000 g/mol. Diese mit Hilfe der Gelpermeations- 
chromatographie (GPC) in Chloroform bei 35°C mit Hilfe eines Rl Detektors 
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lsopropylen-(methyIcydopentadienyl)-(1 -indenyl)-zirkondichlorid, 4-( ti 5 - 
cyclopentadienyl)-4,7,7-trimethyl-(^ 
[4-( Ti 5 -cyclopentadienyl)-4,7,7-triphenyl-( ti 5 -4,5,6,7- 
tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 
5 [4-( r| 5 -cyclopentadienyl)-4 l 7-dimethyi-7-phenyl-( rjM.S.S,?- 
tetrahydroindenyOlzirkondichlorid, 

[4-( ri^S'-tert.-butyicyclopentadienyO^JJ-triphenyl^ r] S -4,5 t 6J- 
tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 

[4-( ri^-tert.-butyicyclopentadienyO^J-dimethyl-Z-phenyl^ r| 5 -4, 5,6,7- 
10 tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 

[4-( Ti^-methylcydopentadienylMJJ-trimethyl^ rf-4,5 t 6J- 
tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 

[4-( Ti^S'-methylcyclopentadienyO^.ZJ-triphenyl-C r| 5 -4,5,6,7- 
tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 
1 5 [4-( r| 5 -3'-methylcyclopentadienyl)-4,7-dimethyl-7-phenyl-( ti 5 -4,5,6,7- 
tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 

[4-( ri^S'-isopropylcyclopentadienyO^JJ-trimethyl-C r| 5 -4,5,6,7- 
tetrahydroindenyOlzirkondichlorid, 

[4-( Ti^-isoproplycyclopentadienylMJJ-triphenyl^ r| 5 -4,5,6,7- 
20 tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 

[4-( ri^-isopropylcyclopentadienyl^J-dimethyl^-phenyl-t r) 5 -4,5,6,7- 
tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 

[4-( r| 5 -cyclopentadienyl)( r| 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 

[4-( r| 5 -cyclopentadienyl)-4-methy!-( r| 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 

25 [4-( r| 5 -cyclopentadienyl)-4-phenyl-( ri 5 -4,5-tetrahydropentaten)]zirkondichlorid, 
[4-( T] 5 -cyclopentadienyl)-4-phenyl-( riM.S-tetrahydropentalenJlzirkondichlorid, 
[4-( -n^-methyl-cyclopentadienylX r| 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 
[4-( Ti^-isopropylcydopentadienyOt Ti 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 
[4-( r| 5 -3 , -benzyl-cyclopentadienyl)( T| 5 -4,5-tetrahydropentaleri)]zirkondichlorid, 

30 [2,2,4Trimethyl-4-( Ti 5 -cyclopentadienyl)-( Tj^^-tetrahydropentalen)]- 
zirkoniumdichlorid, 
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Cycloolefincopolymere geeignet sind, sind beschrieben in US-A-5,008,356, EP-A-0 
407 870, EP-A-0 485 893 und EP-A-0 503 422. Auf diese Referenzen wird hiermit 
ausdrucklich Bezug genommen. Die Offenbarung dieser Referenzen ist somit 
Bestandteil der vorliegenden Patentanmeldung. 

5 Beispiele fur eingesetzte Ubergangsmetallverbindungen sind: 

rac-Dimethylsilyl-bis-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

rac-Dimethylgermyl-bis-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

rac-Phenylmethy!silyl-bis-(lHndenyl)-zirkondichlorid, 

rac-Phenyivinylsilyl-bis-(1-indenyl)-zirkondichIorid, 
10 1-Silacyclobutyl-bis-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

rac-Diphenylsilyi-bis-(1-indenyl)-hafniumdichlorid, 

rac-Phenylmethylsilyl-bis-(1-indenyl)-hafniumdichiorid, 

rac-Diphenylsilyl-bis-(1-indenyi)-zirkondichlorid, 

rac-Ethylen-1 ,2-bis-( 1 -indenyl)-zirkondichlorid, 
15 DimethylsilyKS-fluorenyO^cyclopentadienyO-zirkondichlorid, 

Diphenylsilyl-(9-fluorenyl)-(cyclopentadienyI)-zirkondichlorid, 

Bis(1 -indenyl)-zirkondichlorid, 

Diphenylmethyien-(9-fluorenyl)-cyclopentadienylzirkondichlorid, 
lsopropylen-(9-fluorenyl)-cyclopentadienyl-zirkondichlorid, 

20 rac-lsopropyliden-bis-(1-indenyl)zirkondichlorid, 

Phenylmethylmethylen-(9-fluorenyl)-cyc!opentadienyl-zirkondichlorid, 
Isopropylen^g-fluorenylHI^S-isopropylJcyclopentadienyO-zirkondichlorid, 
lsopropylen-(9-fluorenyl)(1-(3-methyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 
Diphenylmethylen-(9-fluorenyl)(1-(3-methyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 

25 Methylphenylmethylen-(9-fluoreny0 

Dimethylsilyl-(9-fiuorenyl)(1-(3-methyI)-cyclopentadienyl)-zirkondichlori 
Diphenylsiiyl-(9-fluorenyl)(1-(3-methyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlori 
Diphenylmethylen-(9-fluorenyl)(1-(3-tert.-butyl)cyclopentadienyl)-zirkondichl^ 
lsopropylen-(9-fluorenyl)(1-(3-tert.-butyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 

30 lsopropylen-(cyclopentadienylH1-indenyl)-zirkondichlorid, 

Diphenylcarbonyl-(cyclopentadienyl)-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 
Dimethylsilyl-(cyclopentadienyl)-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 
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bevorzugt Norbornen oder Tetracyclododecen. 



PCT/EP00/05759 



Besonders bevorzugt sind auch Cycloolefincopolymere, die polymerisierte Einheiten 
enthalten, welche sich ableiten von acyclischen Olefinen mit endstandigen 
Doppelbindungen wie a-Olefinen mit 2 bis 20 C-Atomen, ganz besonders bevorzugt 
5 Ethylen oder Propylen. Auflerordentlich bevorzugt sind Norbornen/ Ethylen- und 
Tetracyclododecen/ Ethylen-Copolymere. 

Bevorzugt einsetzbar sind auch Terpolymere wobei besonders bevorzugt sind 
Norbornen/Vinylnorbonen/ Ethylen-, Norbornen/Norbornadien/Ethylen-, 
Tetracyclododecen/Vinylnorbornen/ Ethylen- 
1 0 Tetracyclododecen/Vinyltetracyclododecen/Ethylen-Terpolymere oder 
Norbornen/Dicyclopentadien/Ethylen. 

Der Anteil der polymerisierten Einheiten, die sich ableiten von einem Polyen, 
bevorzugt Vinylnorbornen oder Norbornadien, liegt bei 0,1 bis 50 mol-%, 
vorzugsweise bei 0,1 bis 20 mol-%, der Anteil des acyclischen Monoolefins der 
1 5 Formel VII betragt 0 bis 99,9 mol-%, bevorzugt 5 bis 80 mol-%, bezogen auf die 
Gesamtzusammensetzung des Cycloolefinpolymers. In den beschriebenen 
Terpolymeren liegt der Anteil des polycyclischen Monoolefins bei 0,1 bis 99,9 mol-%, 
bevorzugt 3 bis 75 mol-%, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung des 
Cycloolefinpolymers. 

20 Weitere geeignete erfindungsgemaft einzusetzende amorphe Polymere werden in 

EP-A-317262 beschrieben. Hydrierte Polymere und Copolymere, wie von Styro! oder 
Dicyclopentadien und anderen amorphen Polyolefinen sind ebenfalls geeignet. 

Die erfindungsgemaB verwendeten Cycloolefincopolymere konnen hergestellt 
werden bei Temperaturen von -78 bis 200 °C und einem Druck von 0,01 bis 200 bar, 
25 in Gegenwart eines oder mehrerer Katalysatorsysteme, welche mindestens eine 
Ubergangsmetallverbindung und gegebenenfalls einen Cokatalysator und 
gegebenenfalls ein Tragermaterial enthalten. Als Ubergangsmetaliverbindungen 
eignen sich Metallocene, insbesondere stereorigide Metallocene. Beispiele fur 
Katalysatorsysteme, welche fur die Herstellung der erfindungsgemaden 
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(VII), 



worin R 9 , R 10 , R 11 und R 12 gleich Oder verschieden sind und ein Wasserstoffatom, 
einen linearen, verzweigten, gesattigten Oder ungesattigten C1-C20- 
Kohlenwasserstoffrest wie einen Ci-Ce-Alkylrest Oder einen C 6 -Ci 8 -Arylrest 
5 bedeuten. 



Aufierdem konnen die erfindungsgemafi verwendeten Cycloolefincopolymere 0 bis 
45 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des Cycloolefincopolymers, 
polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich ableiten von einem oder mehreren 
monocyclischen Olefinen der Formel VIII 




(VIII), 



10 worin m eine Zahl von 2 bis 10 ist. 



Bei den cyciischen Olefinen sind ebenfalls Derivate dieser cyclischen define mit 
polaren Gruppen, wie Halogen-, Hydroxyl-, Ester-, Alkoxy-, Carboxy- Cyano-, 
Amido-, Imido- Oder Silylgruppen, eingeschlossen. 

Bevorzugt im Sinne der Erfindung sind Cycloolefincopolymere, die polymerisierte 
15 Einheiten enthalten, welche sich ableiten von polycyclischen Olefinen der Formeln I 
oder III, und polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von acyclischen Olefinen 
der Formel VII. 



20 



Besonders bevorzugt sind Cycloolefincopolymere, die polymerisierte Einheiten 
enthalten, welche sich ableiten von Olefinen mit Norbornengrundstruktur, bevorzugt 
Norbornen,Tetracyclododecen, Vinylnorbornen oder Norbornadien, besonders 
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R 2 

R 2 




R 2 

worin R 1 ; R 2 R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 und R 8 gleich Oder verschieden sind und ein 
Wasserstoffatom oder einen Ci-C2o-Kohlenwasserstoffrest, wie einen linearen oder 
verzweigten Ci-Ca-Alkylrest, Ce-Cie-Arylrest, C 7 -C 2 o-Alkylenarylrest 1 
einen cyclischen oder acyclischen C 2 -C2o-Alkenylrest bedeuten, oder einen 
5 gesattigten, ungesattigten oder aromatischen Ring bilden, wobei gleiche Reste R 1 bis 
R 8 in den verschiedenen Formeln I bis VI eine unterschiedliche Bedeutung haben 
konnen, worin n Werte von 0 bis 5 annehmen kann, und enthaltend gegebenfalls bis 
zu 99,9 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 99,9 Gew.-%, besonders bevorzugt 10 bis 90 
Gew.-% und ganz besonders bevorzugt 30 bis 70 Gew.-% bezogen auf die 
10 Gesamtmasse des Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten, welche sich 
ableiten von einem oder mehreren acyclischen Olefinen der Formel VII 
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Das bimodale oder multimodale Gemisch enthalt mindestens ein 
Cycloolefincopolymer, enthaltend 0,1 bis 100 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 99,9 Gew.- 
%, besonders bevorzugt 10 bis 90 Gew.-% und ganz besonders bevorzugt 30 bis 70 
Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des Cycloolefincopolymers, polymerisierte 
Einheiten, welche sich ableiten von mindestens einem polycyclischen Olefin der 
Formeln I, II, II', III, IV, Voder VI 
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Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht darin, ein wirtschaftliches und 
umweltfreundliches kontinuierliches Verfahren zur Herstellung eines bimodalen oder 
multirnodalen Gemisches eines oder mehrerer amorpher Polyolefine bereitzustellen. 

Die Losung der Aufgabe erfolgt durch ein Verfahren zur Herstellung eines bimodalen 
5 oder multirnodalen Gemisches amorpher Polyolefine unabhangig von der Differenz in 
der mittleren Moimasse und in der Molmassenverteilung der amorphen Polyolefine, 
wobei mindestens ein amorphes Polyolefin mit hoher Molekularmasse mit 
mindestens einem amorphen Polyolefin mit niedriger Molekularmasse in Losung in 
Kontakt gebracht und gemischt wird und das Losungsmittel anschlieRend entfernt 
10 wird. 

Erfindungsgemali ist ein Verfahren bevorzugt, wobei das amorphe Polyolefin mit 
hoher Molekularmasse eine VZ > 80 ml/g eine M w von > 90000 g/mol, bevorzugt eine 
VZ > 120 ml/g eine M w von > 120000 g/mol, besonders bevorzugt ein VZ > 150 ml/g 
eine M w von > 150000 g/mol aufweist. Solche Polyolefine sind in der Schmelze nur 
15 noch aulierst schwierig verarbeitbar. 

Erfindungsgemali ist ein Verfahren besonders bevorzugt, wobei das amorphe 
Polyolefin mit hoher Molekularmasse ein Cycloolefincopolymer ist. 
Cycloolefincopolymere sind mittels Metallocenkatalysatoren oder anderen 
Ubergangsmetallverbindungen technisch gut herstellbar. 
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Aus WO 98/29783 ist ein Toner mit breiter Molmassenverteilung (bi-, multimodal, 
breite Verteilung ohne separierte Peaks) bekannt. Die Hersteilung des 
Basismaterials sowie die Mischung erfolgten diskontinuierlich. Der hohermolekulare 
Anteil hatte eine M w von 100.000g/mol und eine VZ von 130ml/g, demnach etwas 
5 hoher als in EP-A-0 843 223. Bei noch grofteren Unterschieden in der Molmasse der 
Blendkomponenten unterscheiden sich die Schmelzeviskositaten so stark, daft die 
Hersteilung eines homogenen Blends uber die Schmelze nur noch aufterst schwierig 
mdglich ist. 

Aus EP-A-0 128 045 ist ein Verfahren zur Hersteilung von kristallinen Polyolefinen 
10 bekannt. Das Katalysatorsystem zur Polymerisation von Ethylen zu Polyethylen 

besteht aus zwei verschiedenen Metallocenen. Der Prozeft der homogenen Katalyse 
und das dabei entstehende Polyethylen mit einer Polydispersitat zwischen 2 und 50 
wird ebenfalls beschrieben. Entsprechende Katalysatorsysteme zur Hersteilung 
amorpher Cycloolefincopolymere sind dagegen nur aufterst schwierig zu finden: 
1 5 Einerseits mussen sie die Reaktion hochspezifisch katalysieren, ohne daft 
lichtstreuenden Nebenprodukte gebildet werden, welche die Transparenz des 
Werkstoffes einschranken. Andererseits sollten diese Katalysatoren das gleiche 
Copolymerisationsdiagramm zeigen, damit unter identischen Reaktionsbedingungen 
ein Kunststoff mit nur einer makroskopisch beobachtbaren Glasubergangstemperatur 
20 gebildet wird. 

Aus WO 96/18662 ist ein Verfahren zur Hersteilung von Polyethylen bekannt, wobei 
die erste Stufe in einem Schlaufenreaktor in einem niedrig siedendem 
Kohlenwassertoff, die zweite Stufe ebenfalls in einem Schlaufenreaktor in einem 
Losungsmittel und die dritte Stufe in der Gasphase ausgefuhrt wird. In jeder Stufe 

25 kann noch Katalysator, Cokatalysator, Ethylen Oder Wasserstoff zugegeben werden. 
In der ersten Stufe wird der hohermolekulare Anteil hergestellt. Im Gasphasenreaktor 
kann auch ein C4-C8-01- Olefin als Comonomer zugegeben werden. Dieses Verfahren 
ist nicht auf die Hersteilung von Cycloolefincopolymeren ubertragbar, da 
Gasphasenreaktoren fur fiussige Comonomere ungeeignet sind. Daruber hinaus 

30 sollten die Katalysatoren die Reaktion hochspezifisch katalysieren, ohne daft sich 
lichtstreuende Nebenprodukte bilden. 
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Beschreibung 

Verfahren zur Herstellung amorpher Polyolefine mit breiter Molrnassenverteilung 

Die Erfindung betrifft ein kontinuierliches Verfahren zur Herstellung von Gemischen 
amorpher Polyolefine mit breiter Molrnassenverteilung und einheitlicher 
5 Glastemperatur. 

Zur Herstellung eines bimodalen oder multimodalen Gemisches amorpher 
Polyolefine mussen zwei oder mehrere Polyolefine mit unterschiedlichen Molmassen 
gemischt und homogenisiert werden. Bei einem geringen Unterschied der 
Molmassen der Ausgangskomponenten und infolgedessen geringem Unterschied 

10 der Schmelzeviskositaten kann der Mischvorgang in der Schmelze erfolgen. Dies 
geschieht bei der Extrusion. Ab einer gewissen Differenz der Schmelzviskositaten 
kann eine homogene Vermischung amorpher Polyolefine in der Schmelze jedoch 
nicht mehr erfolgen. Nach Karam, Bellinger, Ind. A. Chem. Eng. Fund 7(1968) 4, 
571-581 ist diese Grenze erreicht, wenn das Viskositatsverhaltnis von Neben- und 

15 Hauptbestandteil der Mischung kleiner als 0,005 und groBer als 4 ist. Dem effektivem 
Einmischen eines hohermolekularen Polymeren in eine niedermolekulare Matrix uber 
die Schmelze sind demnach enge Grenzen gesetzt. Das Schmelzemischen kann nur 
durch eine Reihenschaltung von Schmelzemischern erfolgen. Ein solches Verfahren 
bedingt allerdings hohe Investitions- und ProzeBkosten, ist also nur wenig 

20 wirtschaftlich. 

Aus EP-A-0 843 223 ist ein bimodaler Toner bekannt. Die Herstellung des 
Gemisches erfolgt diskontinuierlich. Der hohermolekulare Anteil weist eine 
Molekulargewichtsveteilung (M w ) von 70.000 g/mol, eine Viskositatszahl (VZ) von 80 
ml/g und eine Glastemperatur groBer 70 °C. Die Herstellung des Toners erfolgt durch 
25 Mischen der Ausgangskomponenten in der Schmelze. Bei groBeren Unterschieden 
in der Molmasse der Blendkomponenten unterscheiden sich die 
Schmelzeviskositaten so stark, daB die Herstellung eines homogenen Blends uber 
die Schmelze nur noch sehr schwierig moglich ist. 
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(54) Title: METHOD OF PRODUCING AMORPHOUS POLYOLEFINS WITH A WIDE MOLE WEIGHT DISTRIBUTION 

(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG AMORPHER POLYOLEFINE MIT BREITER MOLMASSENVER- 
TEILUNG 
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CURRENT 2 
Strom 2 
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TREATMENT 
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Aufarbeitung 
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00 



REACTOR 1 

POLYMER OF HIGH MOLECULAR WEIGHT 



(57) Abstract: The invention relates to a method of producing a bimodal or multimodal mixture of amorphous polyolefins of dif- 
ferent mole weights. According to the inventive method, at least one amorphous polyolefin of high molecular weight is contacted in 
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Claims 

1 . ' A process for producing a bimodal or multimodal 
5 mixture of two or more amorphous polyolefins having a 

different molar mass, wherein at least one amorphous 
polyolef in • having a high molar mass is brought into 
contact and mixed with at least one amorphous 
polyolef in having a low molar mass in solution. 

10 

2. The process as claimed in claim 1, wherein the 
amorphous polyolef in having a high molar mass has a VN 
of > 80 ml/g and an of > 90,000 g/mol, preferably a 
VN of > 120 ml/g and an M„ of > 120,000 g/mol, 

15 particularly preferably a VN of > 150 ml/g and an Mw of 
> 150, 000 g/mol . 

3. The process as claimed in claim 1 or 2 , wherein the 
amorphous polyolef in is a cycloolefin copolymer. 

20 

4. The process as claimed in one or more of claims 1 to 
3, wherein the bimodal or multimodal mixture comprises 
at least one cycloolefin copolymer comprising from 0.1 
to 100% by weight, based on the total mass of the 

25 cycloolefin copolymer, of polymerized units derived 
from at least one polycyclic olefin of the formula I, 
II, II', III, IV, V or VI. 



\ 



THIS PAGE BLANK (usmi 



4 



THIS PAGE BUI***™ 



- 24 - 



10 



15 



CH 

I 

C 

I 

CH 



,9H I c 

IT R '__i_R<l 
CH , r 




CH 

I 

CH 



CH 

I 

CH 



(V), 



•R' 



"I R C R 4 



) CH 



CH 

I 

C 
CH 



CH 



CH 

I 

CH 



CH 




where R , R , R , R , R, R°, R and R are identical or 
different and are each a hydrogen atom or a C1-C20- 
hydrocarbon radical such as a linear or branched Ci-Cs- 
alkyl radical, a C 6 -Ci a -aryl radical, a C7-C20- 
alkyleneaoryl radical or a cyclic or acyclic C 2 -C 2 o- 
alkenyl radical or form a saturated, unsaturated or 
aromatic ring, where identical radicals R 1 to R 8 in the 
various formulae I to VI can have different meanings , 
and n can be from 0 to 5 , and, if desired, up to 99.9% 
by weight, based on the total mass of the cycloolefin 
copolymer, of polymerized units derived from one or 
more acyclic olefins of the formula VII 



(VII), 

312 



where R 9 , R 10 , R 11 and R 12 are identical or different and 
are each a hydrogen atom, a linear, branched, saturated 
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or unsaturated Ci-C2o-hydrocarbon radical such as a Ci- 
C 8 -alkyl radical or a C6-Ci8~aryl radical. 

5 . . The process as claimed in one or more of claims 1 to 
4, wherein the cycloolefin copolymers further comprise 
up to 45% by weight, based on the total mass of the 
cycloolefin copolymer, of polymerized units derived 
from one or more monocyclic olefins of the formula VIII 



where m is from 2 to 10. 

6. The process as claimed in one or more of claims 1 to 
5\ wherein the cyclic and polycyclic olefins contain 
one or more of the groups halogen, hydroxy 1 , ester, 
alkoxy, carboxy, cyano, amido, imido and silyl. 

7 . The process as claimed in one or more of claims 1 to 

6, wherein the cycloolefin copolymers comprise 
polymerized units derived from polycyclic olefins of 
the formula I or III and polymerized units derived from 
acyclic olefins of the formula VII. 

8. The process as claimed in one or more of claims 1 to 

7, wherein the cycloolefin copolymers comprise 
polymerized units derived from olefins having a - ■ 
norbornene skeleton, preferably from norbornene, 
tetracyclododecene, vinylnorbornene or norbornadiene . 

9 . The process as claimed in one or more of claims 1 to 

8, wherein the cycloolefin copolymers comprise 
polymerized units derived from acyclic a-olefins having 
from 2 to 2 0 carbon atoms, preferably ethylene or 
propylene, particularly preferably ethylene. 
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10. Finished plastic parts produced from a bimodal or 
multimodal mixture of two or more amorphous polyolefins 
having a different molar mass which has been produced 
by a process as claimed in one or more of claims 1 to 
9. 
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Patentanspruche 

1. Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung eines bimodalen oder multimodalen 
Gemisches von zwei Oder mehreren amorphen Polyolefinen unterschiedlicher 
Molmasse, wobei das Viskositatsverhaltnis von mindestens zwei amorphen 

5 Polyolefinen unterschiedlicher Molmasse kleiner ais 0,005 und grower als 4 ist, 

und wobei a)durch Paralleischaltung oder Reihenschaltung zweier oder mehrerer 
Reaktoren, bei denen in einem Reaktor das amorphe Polyolefin mit hoher 
Molmasse durch Losungspolymerisation hergestellt wird und in den anderen 
Reaktoren die anderen Bestandteile der Mischung erzeugt werden, die 

10 Polyolefine in Losung gemischt werden, oder b) in einem Reaktor, in dem das das 
amorphe Polyolefin mit hoher Molmasse durch Losungspolymerisation hergestellt 
wird und im Ausiauf des Reaktors die anderen Bestandteile der Mischung in Form 
einer Polymerlosung zudosiert werden, und die gemaU a) oder b) erhaltene 
Losung des Polymergemisches homogenisiert und das Losungsmittel abgetrennt 

15 wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 
Molekularmasse eine VZ > 80 ml/g und eine M w von > 90 000 g/mol aufweist. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 
Molekularmasse eine VZ > 100 ml/g und eine M w von > 100 000 g/moi aufweist. 

* ' J 20 4. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 

Molekularmasse eine VZ > 120 ml/g und eine M w von > 120 000 g/mol aufweist. 

5. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das amorphe Polyolefin mit einer hohen 
Molekularmasse eine VZ > 150 ml/g, eine M w von > 150000 g/mol aufweist. 

6. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5, wobei das amorphe Polyolefin ein 
25 Cycloolefincopolymer ist. 
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7. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6, wcbei das bimodale 
oder multimodale Gemisch nriindestens ein Cycloolefincopoiymer, enthaltend 0 : 1 
bis 100 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des Cycloolefincopoiymers, 
5 polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von mindestens einem 
polycyclischen Olefin der Formeln I, II, ll\ 111, IV, Voder VI 
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worin R\ R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 und R 8 gleich oder verschieden sind und ein 
Wasserstoffatom oder einen Ci-C2o-Kohlenwasserstoffrest, wie einen iinearen 
oder verzweigten Ci-C 8 -Alkylrest, C6-C 18 -Arylrest, C7-C 2 o-Alkylenaryirest, 

5 einen cyclischen oder acyclischen C2-C2<rAlkenylrest bedeuten, oder einen 

gesattigten, ungesattigten oder aromatischen Ring bilden, wobei gleiche Reste R 1 
bis R 8 in den verschiedenen Formeln I bis VI eine unterschiedliche Bedeutung 
haben konnen, worin n Werte von 0 bis 5 annehmen kann, und gegebenenfalls 
enthaltend bis zu 99,9 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des 

10 Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von einem 
oder mehreren acyclischen Olefinen der Formel VII 
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(VII), 



worin R 9 , R 10 , R 11 und R 12 gleich oder verschieden sind und ein 
Wasserstoffatom, einen linearen, verzweigten, gesattigten oder ungesattigten 
Ci-C2b-Kohlenwasserstoffrest wie einen Ci-Cs-AIkylrest oder einen C6-Cis- 
Arylrest bedeuten, enthalt. 

8. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7, wobei die 

Cycioolefincopolymere bis zu 45 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des 
Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich 
abieiten von einem oder mehreren monocyciischen Olefinen der Fomnel VIII 



worin m eine Zahl von 2 bis 10 ist. 

9. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 8, wobei die 
cyclischen und polycylischen define eine oder mehrere der Gruppen Halogen-, 
Hydroxy!- Ester-, Alkoxy-, Carboxy- Cyano- Amido- Imido- oder Silylgruppen 
aufweisen. 

10. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 9, wobei die 
Cycioolefincopolymere polymerisierte Einheiten, welche sich abieiten von 
polycyclischen Olefinen der Formeln I oder Ml, und polymerisierte Einheiten, 
welche sich abieiten von acyciischen Olefinen der Formel VII, enthalten. 

11. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 10 : wobei die 
Cycioolefincopolymere polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich ablesten 
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von Olefinen.mit einer Norbomengrundstruktur, bevorzugt von Norbomen, 
Tetracyclododecen, Vinylnorbornen Oder Norbornadien. 

12. Verfahren nach einem Oder rnehreren der Anspruche 1 bis 1 1 , wobei die 

Cycloolefincopolymere polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich ablsiten 
von acyciischen a-Olefinen mit 2 bis 20 C-Atomen, bevorzugt Ethylen oder 
Propylen, besonders bevorzugt Ethylen. 
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0/018847 



PCT/EP W/ 0 5 7 5 9 

:nen 



2 1 JUN 2000 

Internationales Anmeldedatum 



( 2 1 06. 2000 ^ 



EUROPEAN PATENT OFFICE 

x, a f?CT INTERNATJpJtlAL APPLICATION 
Name des Anmeldeamts und FCT International Aoohcanc 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts (falls gewiinscht) 
(max. 12 Zeichen) 1 999/GO 1 4 



Feld Nr. I BEZEICHNUNG DER ERFINDUNG 

-Verfahren zur Herstellung amorp-her Polyolefine mit breiter 
Mblmassenverteilung ■ 



Fe!d Nr. II ANMELDER 



Name und Anschrift (Familienname, Vomame; bei juristischen Personen vollstandige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postteitzahl und der Name des Staats anzugeben. Der in 
diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des 
Anmelders, sofem nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist). 

Ticona GmbH 
An der B 43 

D-65451 Kelsterbach 
Deutschiand 



I I Diese Person ist gleichzeitig 
Erfinder 



Telerbnnr.: (069) 305-7435 



Teicfaxnr.: 069 305-30786 



Fernschreibnr.: 



StaatsangehOrigkeic (Staat): 
DE 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 
DE 


Diese Person ist Anmelder I lailc Bestim- Italic Bcsrimmungsstaatcn mtt Ausnahmc nur die Vereinigten Qdie :m Zusarzreid 
ftir folgende Staaten: mungsstaaten der Vereinigten Staaten von Amerika Staaten von Amerika angesebenen Staaien 


Feld Nr. Ill W*EITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERJFINDER 


Name and Anschrift: (Familienname. Vorname; bei juristischen Personen vollstandige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben. Der in diesem 
Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders. sofem 
nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 


Diese Person ist: 
I | nur Anmelder 


OSAN, Frank 

HATTERSHEIMERSTR. 29 
65779 KELKHEIM 
Deutschiand 




[X] Anmelder und Erfinder 

I I nur Erfinder (Wird dieses Kdstchen 
angekreuzt. so sind die nachstehenden 
Angaben nicht notig.j 



StaatsangehOrigkeic (Staat): 
DE 



DE 



Diese Person ist Anmelder rur 
folgende Siaaten: 



□ 



Alle Bestim- 
mungsstaaten 



r"~-j aJIe Bestimmungsstaaten mit Ausnahme der 



Vereinigten Staaten von Amerika 



nur die Vereinigten 
Staaten von Amerika 



□ 



die :m Zusatzreld 
ange^ebenen Staaten 



Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem Fortsetzungsblatt angegeben. 



Feld Nr. IV AN WALT ODER GEMEINSAMER VERTRETER; ODER ZUSTELLANSCHRIFT 



Die folgende Person wird hiermit bestellt/ist besteilt worden, um fur den (die) Anmelder O Anwalt Lj 

vor den zustandigen internationaien BehOrden in folgender Eigenschaft zu handeln als: 



gemeinsamer 
Vertrcter 



Name und Anschrift 



(Familienname. Vorname; bei juristischen Personen vollstandige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats 
anzugeben.) 



Ticona GmbH 

Patent- und Lizenzabteilung 
lyoner-Strafte 38 
D-60528 Frankfurt am Main 
Deutschiand 



Teiefonnr.: (069) 305-7435 



Telefxxnr.: 069 305-30786 



Fernschreibnr.: 



pr-n Zustellanschrift: Dieses Kastchen ist anzukreuzen, wenn kein Anwalt oder gemeinsamer Vertreter besteilt ist und sum dessen im obigen Feld 
eine speziclle Zusteilanschrift angegeben ist. 



Formblatt PCT/RO/101 (Fortsetzungsblan) (Juli 1998; Nachdruck Januar 2000) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 




f 



THIS PAGE BLANK (uspto) 



Blatt Nr2 



PCT/EPOO/05 



Fortsetzung von Feld Nr. Ill WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 



Wird keines der folgenden Felder benutzU so sollte dieses Blatt dem Antrag nicht beigefiigt werdert 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Poztleitzahl und der Name des Stoats anzugeben. Der in diesem Feld 
in der Anschrift angegebene - Staat ' ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofem 
nachstehend kern Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

BERGER, Klaus 
Starkeradweg 8 
65843 Sulzbach 
Deutschland 



Diese Person ist: 

I I nur Anmelder 

Anmelder und Erfinder 

I I nur Erfinder (Wird dieses 
Kdstchen angekreuzt, so sind die 
nachstehenden Angaben nicht 
nbtig) 



StaatsangehOrigkeit (Staat): 
DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 
DE 



Diese Person ist Anmelder fur 
folgende Staaten: 



□ 



Alle Bestim- 
mungsstaaten 



| " j a U c Bestimmungsstaaten mit Ausnahme der 



Vereinigten Staaten von Araerika 



nur die Vereinigten 
Staaten von Amerika 



p j die ini Zusatzfeld 



angegebenen Staaten 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
.Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Stoats anzugeben, Der in diesem Feld 
in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofem 
nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

RUCHATZ, Dieter 
Schmalenfeldweg 5a 

42579 Heiligenhaus • 
Deutschland 



Diese Person ist: 

I I nur Anmelder 

1^1 Anmelder und Erfinder 

I I nur Erfinder (Wird dieses 
Kdstchen angekreuzt, so sind die 
nachstehenden Angaben nicht 
nbtig.) 



StaatsangehOrigkeit (Staat): 

DE ' 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 
DE 



folgende Staaten: 



□ 



mungsstaaten 



□ alle Bestimmungsstaaten mit Ausnahme der 
Vereinigten Staaten von Amerika 



nur die Vereinigten 
Staaten von Amerika 



□ 



die ira Zusatzfeld 
angegebenen Staaten 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Stoats anzugeben. Der in diesem Feld 
in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes -oder Wohnsitzes des Anmelders, sqfern 
nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 



STARK, Oliver 
Dekan-Schuster-Str.47 
63110 Rodgau 
Deutschland 



StaatsangehOrigkeit (Staat): 
DE 



Diese Person ist: 

I I nur Anmelder 

^ Anmelder und Erfinder 

I I nur Erfinder (Wird dieses 
Kdstchen angekreuzt, so sind die 
nachstehenden Angaben nicht 
nbtig.) 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 
DE 



Diese Person ist Anmelder fur 
folgende Staaten: 



□ Alle I 
mungsstaaten 



□ 



alle Bestimmungsstaaten mh Ausnahme der 
Vereinigten Staaten von Amerika 



nur die Vereinigten 
Staaten von Amerika 



□ 



die im Zusatzfeld 

l Staaten 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; bei juristischen Personen vollstdndige amtliche 
Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Stoats anzugeben. Der in diesem Feld 
in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern 
nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

NAKAMURA, Toru 
13-201, Tsukushino 3 chome 
Abiko-shi, Chiba 270-1164 
Japan 



Diese Person ist: 

I I nur Anmelder 

^ Anmelder und Erfinder 

I I nur Erfinder (Wird dieses 
Kdstchen angekreuzt, so sind die 
nachstehenden Angaben nicht 
nbtig) 



StaatsangehOrigkeit (Staat): 
JP 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 
JP . 



Diese Person ist Anmelder fur 
folgende Staaten: 



□ 



Alle Bestim- 
mung 



□ alle Bestimmungsstaaten mit Ausnahme der 
Vereinigten Staaten von Amerika 



nur die Vereinigten 
Staaten von Amerika 



□ 



die im Zusatzfeld 
angegebenen Staaten 



| | Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem zusatzlichen Fortsetzungsblatt angegeben. 



FormblattPCT/RO/101 (Fortsetzungsblatt) (Juli 1998; Nachdruck Januar 2000) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



THIS PAGE BLANK (usno) 



A. 



PCT/EP0 0 / 0 5 7 5 



BlattNr3 



Fcld Nr. V BESTIMMUNG VON STAATEN 



Die folgenden Bcstimmungcn nach Re gel 4.9 Absatz a werden hiermit verge no m men (bitte die entsprechenden Kdstchen ankreuzen; wenigstens ein KQstchen mufi 
angekreuzt werden) 

Regionales Patent 

□ AP ARIPO-Patent: GH Ghana, GM Gambia, KE Kenia, LS Lesotho, MW Malawi, SD Sudan, SL Siena Leone, SZ Swasiland, TZ Vereinigte Republik 

Tansania, UG Uganda, ZW Simbabwe, und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des Harare-Protokolls und des PCT ist 
Q EA Eurasisches Patent: AM Armenien, AZ Aserbaidschan, BY Belarus, KG Kirgisistan, KZ Kasachstan, MD Republik 

Moldau, RU Russische FO deration, TJ Tadschikistan, TM Turkmenistan und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des 

Eurasischen Patentubereinkommens und des PCT ist 
S EP EuropSisches Patent: AT Osterreich, BE Belgien, CH und LI. Schweiz und Liechtenstein, CY Zypern, DE Deutschland, DK Danemark, ES 

Spanien, FI Finnland, FR Frankreich, GB Vereinigtes Konigreich, GR Griechenland, IE Irland, IT Italien, LU Luxemburg, MC Monaco, 

NL Niederlande, PT Portugal, SE Schweden und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des Europaischen Patentflbereinkommens und des PCT ist 

□ OA O API-Parent: BF Burkina Faso, BJ Benin, CF Zentralafiikanische Republik, CG Kongo, CI Cdte d'lvoire, CM Kamerun, GA Gabun, GN Guinea, 

GW Guinea-Bissau, ML Mali, MR Mauretanien, NE Niger, SN Senegal, TD Tschad, TG Togo und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat der OAPI 
und des PCT ist (falls eine andere Schutzrechtsart oder ein sonstiges Verfahren gewUnscht wird, bitte auf der gepunkteten Linie angeben) 



Nationales Patent (falls eine andere Schutzrechtsart oder ein sonstiges Verfahren gewUnscht wird, bitte auf der gepunkteten Linie angeben): 

Vereinigte Arabishe Emirate □ LR Liberia 

Albanien .' □ LS Lesotho 

AM Armenien □ LT Litauen 

Csterreich □ LU Luxemburg 

Autralien □ LV Lettland 

Aserbaidschan □ MA Marokko 

Bosnien-Herzegowina □ MD Republik Moldau 

Barbados □ MG Madagascar. ...*. 

Bulgarien □ MK Die ehemalige jugoslawische Republik Mazedonien . 

Brazilien 

Belarus □ MN Mongolei : '. 

Kanada. Z □ MW Malawi 

id LI Schweiz. und Liechtenstein . □ MX Mexiko . 

China □ NO Norwegen 

Costa Rica □ NZ Neuseeland 



1 — 1 


AE 


1 — 1 

□ 


AL 


□ 


AM 


i — i 

u 


AT 


□ 


AU 


□ 


AZ 


□ 


BA 


□ 


BB 


□ 


BG 


□ 


BR 


□ 


BY 


- □ 


CA 


□ 


CH a 


□ 


CN 


1 — 1 

□ 


CR 


□ 


CU 


i — ] 
□ 


CZ 


i — i 


DE 


i — i 
■ LJ 


DK 


□ 


DM 


□ 


EE 


1 — 1 
LJ 




i— 1 
LJ 


r 1 


n 

! 1 




1 — i 
LJ 


IxJJ 


□ 


GE 


□ 


GH 


□ 


GM 


□ 


HR 


□ 


HU 


□ 


ID 


□ 


IL 


□ 


IN 


□ 


IS 




JP 


□ 


KE 


□ 


KG 


□ 


KP 




KR 


□ 


KZ 


□ 


LC 


□ 


LK 



Poien 

Portugal 

Rumanien. 



Tschechische Republik □ PT 

Deutschland □ RO 

Danemark □ RU Russische Federation . 

Dominica . Q SD Sudan 

Estland..... ...V......1 .I....".:-......::.. □ SE Sweden 

Spanien ^.:.,t7^: □ SG Singapur.J.V 

Finland :t □ SI Slowenien.. 

Vereinigtes Konigreich f. .!. □ SK. Slowakei.... : 

Grenada O-SL. Sierra Leone 

Georgien □ TJ Tadschikistan 

Ghana :'. □ TM Turkmenistan 

Tttrkei 



GM Gambia ., .: □ TR 

Kroatia □ TT Trinidad und Tobago : : 

Ungam □ TZ Vereinigte Republik Tansania 

Indonesien □ UA Ukraine 

Israel □ UG Uganda 

Indien US Vereinigte Staaten von Amerika 

Island 

Japan □ UZ Usbekistan 

Kenia □ VN Viet Nam 

Kirgisistan □ YU Jugoslavien 

Democratische Volksrepublic Korea □ ZA Sod Africa 

□ ZW Simbabwe 

Republik Korea Kastchen fur die Bestimmung von Staaten , die dem PCT nach der 

Kasakhstan VerCffentlichung dieses Formblatts beigetreten sind: 

LC Saint Lucia. □ 

Sri Lanka □ 



Erklarung bzgl. vorsorglicher Besrimmungen: ZusaLzJich zu den oben genannten Bestimmungen nimmt der Anmelder nach Regel 4.9 Absatz b auch alle anderen nach 
dem PCT zulassigen Bestimmungen vor mit Ausnahme der im Zusatzfeld genannten Bestimmungen, die von dieser Erklarung ausgenommcn sind. Der Anmelder erklart, 
dafl diese zusatzlichen Bestimmungen unter dem Vorbehalt einer BestAtigung stehen und jede zus&rzliche Bestimmung, die vor Ablauf von 15 Monaten ab dem 
Prioritatsdatum mcht bestatigt wurde, nach Ablauf dieser Frist als vom Anmelder zurflckgenommen gilt. (Die Bestdtigung einer Bestimmung erfolgt durch die 
Einreichung einer Mitteilung, in der diese Bestimmung angegeben wird, und die Zahlung der Bestimmungs- und der BestdtigungsgebUhr. Die Bestdtigung mufi beim 
Anmeldeamt innerhalb der Frist von 15 Monaten eingehen.) 



Formbiatt PCT/RO/101 (Blatt2) (Januar2000) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



* 



THIS PAGE BLANKS 



Blatt Nr 4 



PCT/EP00 /0 5 75 



Feld Nr. VI PRIORITATSANSPRUCH 



I I Wcitere Prioritatsansprilche sind im Zusatzfeld angegeben. 



Anmeldedatum 
der fruheren Anmeldung 
(T ag/Monat/Jahr) 


Aktenzeichen 
der frtlheren 
Anmeldung 


1st der fruhere Anmeldung eine: 


nationale Anmeldung: 
Staat 


regionale Anmeldung:* 
regionales Amt 


Internationale Anmeldung: 
Anmeldeamt 


£eile(l) 

30. Jun# 1999 
(30.06.1999) 


19929809.2 


r\rz 
Ut 






Zeilc(2) 










Zeiie(3) 











QDas Anmeldeamt wird ersucht, eine beglaubigte Abschrift der oben in der (den) Zeile(n) - 

bezeichneten frtiheren Anmeldung(en) zu erstellen und dem internationalen Bllro zu Ubermitteln (nur falls die fruhere Anmeldung(en) bei 
dem Amt eingereicht warden ist(sind), das fur die Zwecke dieser internationalen Anmeldung Anmeldeamt ist) 

* Falls es sich bei der fruheren Anmeldung um eine ARIPO-Anmeldung handelt, so mufi in dem Zusatzfeld mindestens ein Staat angegeben werden, der Mitgliedstaat der 
Pariser VerbandsHbereinkunft zum Schutz des gewerblichen Eigentums ist und j&r den die fruhere Anmeldung eingereicht wurde. 



Feld Nr. VII INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE 



YVahl der interna tionalen Recherchenbehdrde (ISA) 

: 'falls zwei oder mehr als zwei international Recherchen- 

ehorden fur die Ausfuhnmg der internationalen Recherche 
zustandig sind, geben Sie die von Ihnen gewdhlte Behdrde an; 
der Zweibuchstaben-Code kann benutzt werden): 

ISA / - 



Antrag auf Nutzung der Ergebnisse einer fruheren Recherche; Bezugnahme auf diese fruhere 
Recherche (falls eine fruhere Recherche bei der internationalen Recherchenbehordebeantragt oder 
von ihr durchge/Hhrt warden ist): 



Datum (Tag/Monat/Jahr): 



Aktenzeichen: Staat/Wer regionales Amt): 



Feld Nr. VHI KONTROLLISTE; EINREICHUNGSSPRACHE 



: Diese Internationale Anmeldung enthalt 
die folgende Anzahl von Blattem: 

Antrag » 4 

Beshreibung(ohne 
Sequenzprotokollteil): 

Anspruche: 

Zusammenfassung: 



Zeichnungen: J " : 
'Sequenzprotokollteil " 
der Beschreibung 

Blattzahl insgesamt: 



19 
5 
1 
2 



31 



Abbilduog der Zeichnungen, die 
mit der Zusammenfassung 
erOffentlicht werden soil (Nr.): 



Dieser internationalen Anmeldung liegen die nachstehend angekreuzten Unterlagen bei: r 

Blatt fur die Gebuhrenberechnung 
2.I I Gesonderte unterzeichnete Vollmacht 

3.Q*3 Kopie der allgemeinen Vollmacht; Aktenzeichen (falls vorhanden): 
4.I I BegrUndung fiir das Fehlen einer Unterschrift 
S.n PrioritatsbeIeg(e), in Feld Nr. VI durch 

folgende Zeilennummer gekennzeichnet: 
6.I I Obersetzung der internationalen Anmeldung in die folgende Sprache: 
7. 1 I Gesonderte Angaben zu hinterlegten Mikroorganismen oder anderem biologischen 

Material 

8. 1 I Protokoll der Nucleotid- und/oder Aminosauresequenzen in computerlesbarer Form 
9,1 I Sonstige (einzeln auffQhren): 



Sprache, in der die 
Internationale Anmeldung 
eingereicht wird; 



Deutsch 



Feld Nr. IX UNTERSCHRIFT DES ANMELDERS ODER DES ANWALTS 



Der Name Jeder unterzeichnenden Person ist neben der Unterschrift zu wiederholen, und es ist anzugeben, sofern sich dies nicht eindeutig aus dem 
Antrag ergibt, in welcher Eigenschaft die Person unterzeichnet " - 





)r. Gerhard Aulmich 
AV. Nr. 40983 



1. Datum des tatsachlichen Eingangs dieser /* 0 « nc fifl^ Oi DIM OHflft 
internationalen Anmeldung: ( 2 I U5. UU / Zl JUN ZUUU 


2. Zeichnungen 

gangen: 

1 1 nicht ein- 
. gegangen: 


3. Geandertes Eingangsdatum aufgrund nachtraglich, jedoch 
fristgerecht eingegangener Unterlagen oder Zeichnungen 
zur Vervollstandigung dieser internationalen Anmeldung: 


4. Datum des fristgerechten Eingangs der angeforderten 
Richtigstellungen nach Artikel 1 1(2) PCT: 


5. Internationale RecherchenbehOrde to a/ 
(falls zwei oder mehr zustandig sind): loA/ 


6.1 1 Obermittlung des Recherchenexempiars bis zur . 
Zahlung der Recherchengebuhr aufgeschoben 


Datum des Eingangs des Aktenexemplars 
beim Internationalen Buro: 


Formblatt PCT/RO/WI (letztes Blatt) (Juli 1998; Nachdruck Juli 1999) 


Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



* 



"--imfom 18. .2001= 

I hereby certify that this paper or foe Is 
being danocit^d with the United States Postal 
Service -H/vr-'£5 Moil Post Office to 
Asaresfcr* j^rv«ce under 3 7C PR » 10 or. the 
dat© unrticoUitf above nna ts addressed to the 
Assistant Commissioner for patents. P.O. 

(Typed or printed^ 
paper or fee) 



d Mme of person mallisg ^ x\ 

(Signature of person mailing paper of fee) /j 



